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Die f olgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Der Inhalt dieser Schrift weicht von den am Anmeldetag eingereichten Unterlagen ab 
@ Verfahren zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus dem pulverisierten Produkt von verbrauchtem 
Polyethylenterephthalat und System fur die Verwendung in diesem Verfahren 

(57) Diese Erfindung betrifft ein Verfahren zur Ruckgewin- 
nung von Terephthalsaure aus pulverisierter Produktion 
aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat. Dieses Verfa- 
ren umfasst (1) eine Zersetzungsreaktionsstufe, in der die 
pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylen- 
terephthalat kontinuierlich einer Zersetzungs-Reaktion in 
Ethylenglycol in Gegenwart von Alkali unterworfen wer- 
den, das in einer aquimolaren Menge oder in einem mo- 
la ren Oberschuss, bezogen auf das Polyethylenterephtha- 
lat, vorliegt, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylen- 
glycol kontinuierlich erhalten werden konnen; (2) eine 
Fest-Flussig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreini- 
gungs-Entfernungs-Stufe, in der das Ethylenglycol von 
der Zersetzungsreaktions-Aufschlammung aus Terepht- 
■ halsauresalz und Ethylenglycol abgetrennt wird und das 
i feste Terephthalsauresalz in Wasser gelost wird, wahrend 
• unlosliche Verunreinigungen entfernt werden; (3) eine 
Neutralisations- und Kristallisations-Stufe, in der die L6- 
sung des genannten Terephthalsauresalzes mit Saure 
neutralisiert wird, sodass Terephthalsaure kristallisiert 
werden kann ; {4) eine Fest-Flussig-Trennungs- und 
Wasch-Stufe, in der eine Aufschlammung von Terephthal- 
saure-Kristallen einer Fest-Flussig-Trennung unterworfen 
wird, sodass die Terephthalsaure-Kristalle erhalten und 
gewasch en werden konnen; und (5) eineTrocknungs- und 
Pulverisierungsstufe, in der die gewaschenen Terephthal- 
saure-Kristalle getrocknet und pulverisiert werden. 
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Beschreibung 

Detaillierte Beschreibung der Erfindung 

5 Anwendungsgebiet der Erfindung 

Dicse Erfindung bczicht sich auf ein Verfahren zur technischen Riickgcwinnung von Terephthalsaure als Ausgangs- 
material fur Polyethylenterephthalat. (PET) aus verbrauchtem PET, das fiir die Herstellung von Getrankeflaschen und dgl. 
verwendet wird, sowie ein System fur die Verwendung in diesem Verfahren. 

10 

Ilintergrund der Erfindung 

Es sind bereits mehrere Verfahren vorgeschlagen worden, bei denen PET zersetzt wird zur Ruckgewinnung der Mo- 
norner-Komponenten daraus, und diese rlickgewonnenen Monomer-Komponenten konnen als Ausgangsmaterial fiir 
15 PET verwendet werden. Unter diesen konventionellen Verfahren werden nachstehend einige typische aufgezahlt: 

(1) das Methanolyse- Verfahren, bei dem eine Depolymerisation von PET mit Methanol in der Gasphase oder in der 
Fliissigphase durchgefuhrt wird zur Herstellung von Dimethylterephthalat; 

(2) das Glycolyse- Verfahren, bei dem eine Depolymerisation von PET mit Ethylenglycol durchgefuhrt wird fiir die 
20 Verwendung eines Zwischenprodukts, das heiBt von Bishydroxyethylterephthalat, als Ausgangsmaterial fur das 

Polymer; oder ein Umesterungs- Verfahren, bei dem Dimethylterephthalat. aus dem Produkt. des Glycolyse- Verfah- 
rens, d. h. von Bishydroxyethylterephthalat, mit Methanol, erhalten wird; und 

(3) das Hydrolyse- Verfahren, bei dem PET einer Hydrolyse unterworfen wird mit einer Alkali-Losung, sodass das 
resultierende Metallsalzterephthalat mit Saure neutralisiert wird zur Kristallisation der Terephthalsaure. 

25 

Die obcn genannten Verfahren weisen jcdoch jcweils Nachtcilc auf. 

Bei dem Verfahren (1) (Methanolyse- Verfahren) betragt die Reaktionstemperatur nur etwa 177°C, sodass eine lange 
Reaktionszeit erforderlich ist. 

Bei dem Verfahren (2) (Glycolyse- Verfahren) ist wie bei dem Verfahren (1) (Methanolyse- Verfahren) ebenfalls eine 
30 lange Reaktionszeit erforderlich. AuBerdem ist es schwierig, eine vollstandige Depolymerisation durchzufuhren, um die 
Monomer-Komponenten zuriickzugewinnen. Ferner wird das Zwischenprodukt, das heiBt das Bishydroxyethyltereph- 
thalat, in dem Ethylenglycol teilweise gelost. Dann ist es schwierig, das geloste Bishydroxyethylterephthalat von dem 
Ethylenglycol abzutrennen, was zu einer schlechten Ausbeute fuhrt. 

Bei dem Verfahren (2) (Umesterungs-: Verfahren) ist es schwierig, das Ethylenglycol von dem Methanol abzutrennen. 
35 Da das Dimethylterephthalat in dem Methanol teilweise gelost ist, ist es auBerdem schwierig, das geloste Dimethylter- 
ephthalat von dem Methanol abzutrennen. 

Nach dem Verfahren (3) (Hydrolyse- Verfahren) ist es schwieriger, Terephthalsaure herzustellen als im Falle von Bis- 
hydroxyelhyllerephlhalal, und im Falle von Dimethylterephthalat. AuBerdem kann die zuruckgewonnene Terephthal- 
saure durch verschiedene Zusatze verunreinigt sein, die in dem verbrauchten PET enthalten sind, was zu Problemen 
40 fuhrt. 

Um die oben genannten Probleme zu iosen, wird in der publizierten ungepruften japanischen Patentanmeldung Nr. 
286 744/97 ein Verfahren vorgeschlagen, bei dem PET mit Alkali in Ethylenglycol zersetzt wird. 

Bei dem in dieser Patentpublikation bcschriebenen Verfahren tritt jedoch das Problem auf, dass die Terephthalsaure in 
nicht-zufriedenstellender Weise zuriickgewonnen wird. Es ist daher erforderlich, ein Verfahren zur Ruckgewinnung ei- 
45 nes Polymers mit einer hohen Reinheit zu linden. Da diese konventionellen Verfahren im VersuchsmaBstab durchgefuhrt 
werden, besteht auBerdem ein erhohter Bedarf fiir die Entwicklung eines praktikablen und technischen Verfahrens dieser 
Art. 

Zusammenfassung der Erfindung 

50 

Ziel der vorliegenden Erfindung ist es daher, ein technisches und praktikables Verfahren dieser Art mit einem hohen 
Grad der Ruckgewinnung von Terephthalsaure anzugeben. Weitere Ziele der vorliegenden Erfindung gehen aus der 
nachfolgenden Erlauterung hervor. 

GemaB einem ersten Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung ein Verfahren zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure 
55 aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat, das die folgenden St u fen umfasst: 

(1) eine Zersetzungsreaktionsstufe, in der die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat 
kontinuierlich einer Zersetzungsreaktion in Ethylenglycol in Gegenwart von Alkali unterworfen werden, das in 
aquimolarer Menge oder in molarem Uberschuss gegenuber dem Polyethylenterephthalat vorliegt, sodass ein Salz 

60 der Terephthalsaure und Ethylenglycol erhalten werden konnen; 

(2) eine Fest-Flussig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungen-Entfernungs-Stufe, in der das Ethylenglycol 
aus der Zersetzungsreaktions-Aufschlammung aus Terephthalsauresalz und Ethylenglycol abgetrennt wird und das 
feste Terephthalsauresalz in Wasser gelost wird und die unloslichen Verunreinigungen entfernt werden; 

(3) eine Neutralisations- und Kristallisations-Stufe, in der die resultierende Losung des Terephthalsauresalzes mit 
65 Saure neutralisiert wird, sodass die Terephthalsaure kristallisiert werden kann; 

(4) eine Fest-Flussig-Trennungs- und Wasch-Stufe, in der die resultierende Aufschlammung von Terephthalsaure- 
Kristallen einer Fest-Flussig-Trennung unterworfen wird, sodass Terephthalsaure- Kristaile erhalten und gewaschen 
werden konnen; und 
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(5) eine Trocknungs- und Pulverisierungsstufe, in der die gewaschenen Terephthalsaure-Kristalle getrocknet und 
pulverisiert werden. 

Gema'B dem ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung kann Terephthal saure mit einer hohen Reinheit mit einem ho- 
hen Wirkungsgrad (hoher Ausbeute) aus den pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat tech- 5 
nisch zurlickgewonnen werden. 

Als das obcn gcnanntc Alkali kann cin Alkali, das hauptsachlich Nalriumcarbonat umfasst, vcrwcndct werden und als 
die oben genannte Saure kann Schwefelsaure verwendet werden. Da das Alkali hauptsachlich Natriumcarbonat umfasst, 
wird durch die Zersetzungsreaktion Kohlendioxid gebildet, sodass ein Inertgas nicht erforderlich ist. Wenn Schwefel- 
saure als Saure verwendet wird, kann femer Natriumsulfat (Mirabilit) durch die Neutralisation kristallisiert und zuruck- 10 
gewonnen (abgetrennt) werden. 

Das Wasser, das in der Flussigkeit enthalten ist, die durch die Abtrennung in der Stufe (4) (Fest-Fliissig-Trennungs- 
und Waschstufe) erhalten wird, wird verdampft, sodass das Natriumsulfat kristallisiert und abgetrennt werden kann. Der 
resuluerende Wasserdampf wird kondensiert fur die Wiederverwendung als Wasser zum Auflosen des Terephthalsaure- 
salzes, wodurch die erforderliche Wassermenge verringert werden kann. 15 

In der Stufe (2) (Fest-Fliissig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungen-Entfernungs-Stufe) konnen durch Ver- 
wendung einer Vakuumfiltrier-Auflosungs-Einrichtung vom Quervorschubband-Typ die Abtrennung des Ethylengly- 
cols, die Auflosung des festen Terephthalsauresalzes und die Entfernung der unloslichen Verunreinigungen kontinuier- 
lich durchgefuhrt werden. 

Das Verfahren gemaB dem ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung kann ferner die folgenden Stufen umfassen: 20 

(6) eine Ruckfuhrungs-Stufe, in der das Ethylenglycol, das durch Fest-Fliissig-Trennung in der oben genannten 
Stufe (2) (Fest-Fliissig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungen-Entfernungsstufe) erhalten wird, in die 
Stufe (1) (Zersetzungsreaktionsstufe) zuriickgefuhrt wird; und 

(7) eine Verdampfungs-, Kristallisations-, Trennungs- und Ruckfiihrungsstufe, in der das Wasser, das in der Tren- 25 
nungs- Flussigkeit enthalten ist, die aus der Stufe (4) (Fest-Fliissig-Trennungs- und Waschstufe) erhalten wird, ver- 
dampft wird, sodass das Salz kristallisiert und abgetrennt werden kann, wonach der Rest, d. h. das Ethylenglycol, in 

die Stufe (1) (Zersetzungsreaktionsstufe) zuriickgefuhrt wird. 

Durch Riickluhrung des Ethylenglycols kann die erforderliche Menge Ethylenglycol verringert werden. 30 
Das Verfahren gemaB dem ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung kann ferner zwischen der Stufe (2) (Fest-Fliissig- 
Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungen-Entfernungsstufe) und der Stufe (3) (Neutralisations- und Kristallisati- 
onsstufe) die folgende Stufe umfassen: 

(8) eine losliche Verunreinigungen-Entfernungsstufe, in der losliche Verunreinigungen, die in der Losung in der 35 
obigen Stufe (2) enthalten sind, mit Hilfe eines mit einem Adsorbens gefullten Adsorbers kontinuierlich entfernt 
werden konnen. 

Urn Wasser einzusparen, kann als Wasser, das fiir die Auflosung in der obigen Stufe (2) verwendet wird, das Wasch- 
wasser des Adsorbers in der Stufe (8) und/oder das Kondensat, das beim Abkiihlen des Wasserdampfs in der Stufe (7) er- 40 
halten wird, wiederverwendet werden. 

Zwischen der oben genannten Stufe (1) (Zersetzungsreaktionsstufe) und der oben genannten Stufe (2) (Fest-Fliissig- 
Trennungs-, Auflosungs- und Verunrcinigungen-Entfcrnungsstufc) kann die Rcaktions-Zcrsctzungs-Aufschlammung 
durch AuslaB-Einrichtungen (Offnungs-Einrichtungen) abgefuhrt werden. Aufgrund dieser AuslaB-Einrichtungen kann 
teilweise verhindert werden, dass das Ethylenglycol in die Stufe (2) gelangt. Dieses bedeutet, dass die Aufschlammung, 45 
die eine geringe Menge Ethylenglycol enthalt, in die Stufe (2) iiberfuhrt wird. Entsprechend kann die in der Stufe (2) an- 
gewendete Beladung herabgesetzt werden. 

Die oben genannten AuslaB-Einrichtungen (Offnungs-Einrichtungen) konnen umfassen: einen kegelformigen (koni- 
schen) Zy Under und eine in dem Zy Under angeordnete Forderschnecke. Die AuslaB-Einrichtungen dieser Art konnen 
leicht hergestellt werden durch Bereitstellung eines kegelformigen (konischen) Zylinders und Anordnung der Fbrder- 50 
schnecke in einem Auslass-Abschnitt einer Schneckenpresse. 

In der oben genannten Stufe (1) (Zersetzungsreaktionsstufe) kann ein Zersetzungsreaktor vom horizontalen Typ ver- 
wendet werden. Dieser Reaktor umfasst einen Zy Under, der einen Korperabschnitt und einen kegelformigen Abschnitt 
umfasst, der mit dem vorderen Endabschnitt des Korperabschnittes verbunden ist; und eine Forderschnecke, die in dem 
Zylinder angeordnet ist und die einen kegelformigen Abschnitt aufweist, der dem oben genannten kegelformigen Ah- 55 
schnitt des Zylinders entspricht. Dann werden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat, 
Ethylenglycol und Alkali in den oben genannten Zersetzungsreaktor vom horizontalen typ eingefuhrt. In diesem Reak- 
tor werden die Zutaten einer Zersetzungsreaktion unterworfen, hauptsachlich in dem Korperabschnitt desselben, sodass 
ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen. SchlieBlich kann die resultierende Zersetzungsreak- 
tions- Aufschlammung aus dem kegelformigen Abschnitt des ZyUnders extrudiert werden. 60 

Zur Durchfiihrung der Neutralisation in der Stufe (3) (Neutralisations- und Kristallisations stufe) kann die oben ge- 
nannte Losung des Terephthalsauresalzes in eine Neutralisationskammer eingefuhrt werden, in der die Losung einer Be- 
spriihung mit Saure unterworfen wird. Dann wird mit dem Ablauf der Zeit der Saureeinspritz-Punkt peripher verschoben. 
Durch diese Verschiebung des Einspritzpunktes kann die Neutralisation in der Neutralisationskammer gefordert werden, 
wodurch es moglich ist, eine vollstandige Neutralisation durchzufuhren, wobei keine nicht-umgesetzte Saure zuruck- 65 
bleibt. 

Fur die Neutralisation in der Stufe (3) (Neutralisations- und Kristallisationsstufe) konnen Ultraschall-Schwingungen 
in der Neutralisationskammer verwendet werden. Auch durch die Ultraschall-Schwingungen kann die Neutralisation ge- 
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fordert werden, wodurch eine vollstandige Neutralisation ermoglicht wird, wahrend keine nicht-umgesetzte Saure zu- 
ruckbleibt. 

Fur die Trocknung in der Stufe (5) (Trocknungs- und Pulverisierungsstufe) wird ein indirektes Erhitzen durchgefuhrt 
durch Erhitzen rait einem Heizmedium, das einen Mantel und/oder eine Ruhrschaufel unter vermindertem Druck im In- 
5 nern eines Trocknungsbehalters durchstromt. Durch das Trocknen der Terephthalsaure-Kristalle auf diese Weise kann ein 
Abbau der Terephthalsaure verhindert werden und die Terephthalsaure-Kristalle konnen innerhalb einer kurzen Zeit- 
spannc gctrocknet werden. 

Zum Waschen in der Stufe (4) (Fest-Fliissig-Trennungs- und Waschstufe) wird die Aufschlammung der Terephthal- 
saure-Kristalle einem laufenden Filtertuch zugefuhrt. Dann wird das Filtertuch in eine Vielzahl von Filter- und Wasch- 

io zonen entlang der Laufrichtung des Filtertuches unterteilt. In einer Filter- und Waschzone wird Waschwasser aufgespruht 
und die Aufschlammung wird durch Vakuumabsaugen filtriert, sodass unter dieser Filtrier- und Waschzone ein Filtrat er- 
halten wird. Das Filtrat wird als Waschwasser in einer anderen Filter- und Waschzone verwendet, die auf der stromauf- 
warts gelegenen Seite der oben genannten Filter- und Waschzone angeordnet ist, d. h. es wird ein Waschen vom Gegen- 
strom-Typ durchgefuhrt. Bei dieser Ausfuhrungsform kann das Filtrieren und Waschen auf wirksame Weise durchge- 

15 fuhrt werden. 

GemaB einem zweiten Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung ein Verfahren zur Abtrennung von Terephthalsaure 
aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat, das die folgenden Stufen umfasst: 

(1) eine Zersetzungsreaktionsstuie, in der die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat ei- 
20 ner Zersetzungsreaktion unter worfen werden in Ethylenglycol in Gegenwart von Alkali, das in aquimolarer Menge 

oder in einem aquimolaren Uberschuss gegeniiber dem Polyethylenterephthalat vorliegt, sodass ein Salz der Te- 
rephthalsaure und Ethylenglycol erhalten werden konnen; 

(2) eine Fest-Flussig-Trennungsstufe, in der das Ethylenglycol von der Zersetzungsreaktions-Aufschlammung aus 
Terephthalsauresalz und Ethylenglycol abgetrennt wird; 

25 (3) eine Auflosungsstufe, in der das Terephthalsauresalz, das durch Abtrennung von Ethylenglycol von der Auf- 

schlammung erhalten wird, in Wasser gelost wird; 

(4) eine Neutralisations- und Kristallisationsstufe, in der die resuitierende Losung des Terephthalsauresalzes mit 
Saure neutralisiert wird, sodass Terephthalsaure kristallisiert werden kann; 

(5) eine Fest-Fliissig-Trennungs- und Waschstufe, in der die Aufschlammung der Terephthalsaure-Kristalle einer 
30 Fest-Flussig-Trennung unterworfen wird, sodass die Terephthalsaure-Kristalle erhalten und ge waschen werden 

konnen; und 

(6) eine Trocknungs- und Pulverisierungsstufe, in der die gewaschenen Terephthalsaure-Kristalle getrocknet und 
pulverisiert werden. 

35 Wie bei dem zweiten Aspekt der vorliegenden Erfindung angegeben, kann seibst dann, wenn die Stufe (2) (Fest-Flus- 
sig-Trennungsstufe) und die Stufe (3) (Auflosungsstufe) getrennt durchgefuhrt werden, Terephthalsaure glatt erhalten 
werden. 

Tn der obigen Stufe (1) (Zersetzungsreaklionsslufe) kann fur die Zersetzungsreaktion ein Ruhrkessel vom vertikalen 
Typ verwendet werden. Beim Ubergang aus der Stufe (1) in die Stufe (2) kann die Zersetzungsreaktions-Aufschlammung 

40 durch eine Auslass-Einrichtung (Offnungs-Einrichtung) vom vertikalen TYp gefuhrt werden. Diese Auslass-Einrichtung 
umfasst einen kegelformigen (konischen) Zylinder und eine Forderschnecke, die in diesem Zylinder angeordnet ist. Auf- 
grund dieser Auslass-Einrichtung kann teilweise verhindert werden, dass das Ethylenglycol in die Stufe (2) uberfuhrt 
wird. Andcrcrscits kann das Ethylenglycol aus der Seite des oben genannten Zylindcrs mit dem groBeren Durchmcsser in 
den Ruhrkessel zuruckgefuhrt werden. Die Aufschlammung, die eine geringe Menge Ethylenglycol enthalt, kann somit 

45 in die Stufe (2) uberfuhrt werden. Dementsprechend kann die Beladung in der Stufe (2) herabgesetzt werden. 

GemaB einem dritten Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung ein Verfahren, das eine Zersetzungsreaktion sstufe um- 
fasst, in der pulverisierte Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat einer Zersetzungsreaktion unterworfen 
werden in einem Losungsmittel in Gegenwart von Alkali, das in equimolarer Menge oder in einem molaren Uberschuss 
gegeniiber dem Polyethylenterephthalat vorliegt, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden kon- 

50 nen, zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus dem resultierenden Terephthalsauresalz und die oben genannte Zer- 
setzungsreaktionsstufe ist so aufgebaut, dass sie zwei oder mehr Stufen umfasst, d. h. mehrstufig ist. 

Die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET werden hergestellt durch Zerkleinem von PET-Flaschen oder dgl. 
Da jeder PET-Artikel dieser Art viele Teile aufweist, die aus unterschiedlichen Materialien hergestellt sind, ist die fur die 
Zersetzungsreaktion erforderliche Zeit fiir jeden Teil verschieden. Daher ist zur vollstandigen Zersetzung der pulverisier- 

55 ten Produkte aus verbrauchtem PET eine Zeit. erforderlich, die lang genug ist, um den Teil zu zersetzen, dessen Zerset- 
zungsreaktion unter alien Teilen die langsamste ist. Seibst wenn die Zersetzungsreaktion an einem bestimmten Teil be- 
endet ist, kann das Verfahren noch nicht zur nachsten Stufe fortschreiten, so lange noch an irgendeinern Teil eine Zerset- 
zungsreaktion stattfindet. Dies fuhrt zu einer niedrigen Ausbeute. 

In diesem Zusammenhang sei darauf hingewiesen, dass bei dem dritten Aspekt der vorliegenden Erfindung eine ver- 

60 besserte Vcrfahrcnsausbeutc erzielt wird, da die Zcrsctzungsrcaktionsstufe aus zwei oder mehr Stufen aufgebaut ist, d. h. 
mehrstufig ist, wobei die Zersetzungsreaktionen in den Teilen der pulverisierten Produkte jeweiis in den entsprechenden 
Stufen durchgefuhrt werden, sodass die Reaktionen in alien diesen Teilen gleichzeitig beendet werden konnen, was zu ei- 
ner verbesserten Ausbeute des Verfahrens fuhrt. 

GemaB einer Ausfuhrungsform bei diesem Aspekt der vorliegenden Erfindung kann die oben genannte Zersetzungs- 

65 reaktionsstufe zwei Stufen umfassen; eine Vorerhitzungsstufe und eine Zersetzungsreaktions-Erhitzungsstufe. In der 
Vorerhitzungsstufe werden die oben genannten pulverisierten Produkte vorher 5 min lang oder langer erhitzt auf eine 
Temperatur in dem Bereich von 104°C bis zu der Temperatur, bei der die Zersetzungsreaktion der oben genannten pul- 
verisierten Produkte im wesentlichen noch nicht beginnt. Andererseits werden die oben genannten pulverisierten Pro- 

A 
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dukte in der Zersetzungsreaktions- Erhitzungsstufe einer Zersetzungsreaktion unterworfen bei einer Temperatur in dem 
Bereich von der Temperatur, bei der die Zersetzungsreaktion der oben genannten pulverisierten Produkte im wesentli- 
chen beginnt bis zu dem Siedepunkt des Losungsmittels. 

Als Losungsmittel kann Ethylenglycol verwendet werden und das oben genannte Vorerhitzen kann bei einer Tempe- 
ratur von 100 bis 140°C durchgefiihrt werden, wahrend die oben genannte Zersetzungsreaktion bei einer Temperatur von 5 
130 bis 180°C durchgefiihrt werden kann. 

Wie oben angegeben, bctragt bczuglich der Vorcrhitzungsstufe, in der die oben genannten pulverisierten Produkte 
5 min lang oder langer vorerhitzt werden auf eine Temperatur in dem Bereich von 140°C bis zu der Temperatur, bei der 
die Zersetzungsreaktion der oben genannten pulverisierten Produkte im wesentlichen noch nicht beginnt, und beziiglich 
der Zersetzungsreaktions-Erhitzungsstufe, in der die oben genannten pulverisierten Produkte einer Zersetzungsreaktion 10 
unterworfen werden bei einer Temperatur in dem Bereich von der Temperatur, bei der die Zersetzungsreaktion der oben 
genannten pulverisierten Produkte im wesentlichen beginnt, bis zum Siedepunkt des Losungsmittels, insbesondere dann, 
wenn als Losungsmittel Ethylenglycol verwendet wird, die oben genannte Vorerhitzungs-Ternperatur 100 bis 140°C, 
wahrend die oben genannte Zersetzungsreaktions temperatur 130 bis 180°C betragt. Durch Durchfuhrung der Vorerhit- 
zung vor der Zersetzungsreaktion werden die amorphen Teile der pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET kristal- 15 
lisiert und leicht einer Zersetzungsreaktion unterworfen. Als Folge davon konnen die Zersetzungsreaktionen in alien die- 
sen Teilen gleichzeitig beendet werden, was zu einer verbesserten Ausbeute des Verfahrens in der Zersetzungsreaktions- 
stufe fiihrt. 

AuBerdem werden vor der Vorerhitzungsstufe die Verunreinigungen, die jeweils ein geringeres spezifisches Gewicht 
als das Losungsmittel haben, vorzugsweise entfernt. 20 

Im allge~meinen enthalten die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET Verunreinigungen wie Polypropylen (PP) 
und Polyethylen (PE). Wenn die Verunreinigungen erhitzt werden, werden sie mit Sicherheit geschmolzen. Es ist daher 
schwierig, nach dem Erhitzen diese Verunreinigungen zu entfernen. Wenn die Verunreinigungen nicht entfernt werden, 
sondern darin verbleiben, werden sie dann, wenn sie abgekiihlt werden, fest. Dies kann zu Storungen in den anderen Stu- 
fen fiihren, die abiaufen nach der Zersetzungsreaktionsstufe. Urn diese Storungen zu vermeiden, ist es bevorzugt, dass 25 
Verunreinigungen wie PP und PE vor dem Erhitzen entfernt werden. Die Verunreinigungen schwimmen namlich auf dem 
Losungsmittel wie Ethylenglycol und Wasser, weil sie ein niedrigeres spezifisches Gewicht als das Losungsmittel haben, 
Es ist daher mit Sicherheit moglich, die schwimmenden Verunreinigungen aus dem Losungsmittel zu entfernen, bevor es 
erhitzt wird. Insbesondere dann, wenn Ethylenglycol als Losungsmittel verwendet wird, konnen diese Losungsmittel 
leicht entfernt werden wegen des groBen Unterschieds in Bezug auf das spezifische Gewicht zwischen den Verunreini- 30 
gungen und Ethylenglycol. 

Als Zersetzungsreaktor, der in der Schlussstufe der oben genannten Zersetzungsreaktionsstufe verwendet wird, kann 
ein Zersetzungsreaktor vom horizontalen Typ verwendet werden. Dieser Reaktor urnfasst einen Zylinder, der einen Kbr- 
perabschnitt und einen mit dem vorderen Endabschnitt des Korperabschnittes verbundenen kegelformigen Abschnitt so- 
wie eine Forderschnecke aufweisen, die in dem Zylinder angeordnet ist und die einen dem oben genannten kegeiformi- 35 
gen Abschnitt des Zylinders entsprechenden kegelformigen Abschnitt aufweist. Dann werden die pulverisierten Pro- 
dukte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat, Losungsmittel und Alkali in diesen Zersetzungsreaktor vom horizonta- 
len Typ eingefiihrl. Die oben genannten pulverisierten Produkte werden, hauptsachlich in dem oben genannten Korper- 
abschnitt, einer kontinuierlichen Zersetzungsreaktion unterworfen, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol er- 
halten werden konnen. SchlieBlich kann die resultierende Zersetzungsreaktions-Aufschlammung aus dem kegelformigen 40 
Abschnitt des Zylinders extrudiert werden. 

Wenn die Zersetzungsreaktions- Aufschlammung in die nachste Stufe uberfuhrt wird, braucht keine groBe Menge Lo- 
sungsmittel in der Aufschlammung enthalten zu sein, da die Aufschlammung aus dem oben angegebenen kegelformigen 
Abschnitt extrudiert wird. Die auf die nachste Stufe aufgegebene Beladung kann daher verringert werden. AuBerdem 
wird diese Extrusion nach der Zersetzungsreaktion in dem Zersetzungsreaktor vom horizontalen Typ kontinuierlich 45 
durchgefiihrt. Irgendeine zusatzliche Einrichtung fur die Extrusion ist daher nicht erforderlich. 

Als Alkali wird vorzugsweise Natriumcarbonat verwendet. AuBerdem ist es bevorzugt, dass das Massenverhaltnis 
zwischen den pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat und dem Ethylenglycol beim Vorerhit- 
zen auf 1 : 0,8 bis 1,2 und beim Zersetzungserhitzen auf 1 : 2,0 bis 2,5 eingestellt (festgelegt) wird. 

Wenn Natriumcarbonat als Alkali verwendet wird, werden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET der Zer- 50 
setzungsreaktion unterworfen, sodass Natriumterephthalat und Ethylenglycol erhalten werden konnen. In dieser Situa- 
tion absorbiertdas Natriumterephthalat das Ethylenglycol. Dann wird, wie oben angegeben, in einem bestimmten Teil, in 
dem die Zersetzungsreaktion schnell ablauft, selbst nachdem die Zersetzungsreaktion dieses Teils bereits beendet ist, die 
Reaktion fortgesetzt wegen des Teils, in dem die Zersetzungsreaktion am langsamsten ablauft. Das heiBt, nachdem die 
Zersetzungsreaktion dieses Teiis beendet ist, absorbiert das Natriumterephthalat weiterhin Ethylenglycol so lange die 55 
Zersetzungsreaktion in anderen Teilen ablauft. Dies erfordert groBe Mengen an Ethylenglycol. 

In diesem Zusammenhang sei darauf hingewiesen, dass gemaB einem vierten Aspekt der vorliegenden Erfindung 
durch Vorsehen eines Vorerhitzens die Zersetzungsreaktionen aller Teile der pulverisierten Produkte aus verbrauchtem 
PET gleichzeitig beendet werden konnen. Dementsprechend kann die Menge an in dem Natriumterephthalat absorbier- 
tem Ethylcn herabgesetzt werden. Wenn das Massenverhaltnis zwischen den pulverisierten Produkten aus verbrauchtem 60 
PET und dem Ethylenglycol beim Vorerhitzen auf 1 : 0,8 bis 1,2 festgelegt wird und beim Zersetzungserhitzen auf 1 : 2,0 
bis 2,5 festgelegt wird, konnen die Reaktionen in bei den Fallen wirksam durchgefiihrt werden. Als Folge davon kann der 
Verbrauch an Ethylenglycol herabgesetzt werden. Die Ethylenglycolmenge beim Zersetzungsreaktions-Erhitzen bezieht 
sich hier nicht auf die Ethylenglycolmenge, die der Zersetzungsreaktionsstufe zugefuhrt wird, sondem auf die Gesamt- 
menge von Ethylenglycol, das in der Vorerhitzungsstufe zugegeben wird, und Ethylenglycol, das in der Zersetzungsre- 65 
aktionsstufe zugegeben wird. 

GemaB einem vierten Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung ein Verfahren, das ein Zersetzungsreaktions-Erhitzen 
urnfasst, das fur die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat in einem Losungsmittel in Gegen- 
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wart von Alkali durchgefiihrt wird, das in einer aquimolaren Menge oder in einem molaren Uberschuss gegenuber dem 
Polyethylenterephthalat vorliegt, sodass ein Terephthalsauresalz und das losungsmittel erhalten werden konnen, zur 
Ruckgewinnung der Terephthalsaure aus dem resuitierenden Terephthalsauresalz, und vor der Zersetzungsreaktion wer- 
den die oben genannten pulverisierten Produkte einem thermischen Abbau unterworfen. 
5 Wie oben angegeben, weist jeder PET-Gegenstand, beispielsweise eine PET-Getrankeflasche, viele Teile aus unter- 
schiedlichen Materialien auf, sodass die fur die Zersetzungsreaktion erforderliche Zeit fur jeden Teil verschieden ist. 

Daher kann sclbst nachdcm die Zersetzungsreaktion fur ein bestimmtes Teil beendct ist, nicht die nachstc Stufc durch- 
gefiihrt werden, so lange die Zersetzungsreaktion noch in irgendeinem Teil lauft. In diesem Zusammenhang sei darauf 
hingewiesen, dass gemaB dem vierten Aspekt der vorkegenden Erfindung vor der oben genannten Zersetzungsreaktion 

to die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET einem thermischen Abbau unterworfen werden, sodass die Zerset- 
zungsreaktionen in alien Teilen gleichzeitig beendet werden. Insbesondere dann, wenn diese thermische Zersetzung bei 
einer Temperatur von 290 bis 330°C mehr als 5 min lang durchgefiihrt wird, werden die amorphen Teile der pulverisier- 
ten Produkte aus verbrauchtem PET kristallisiert und unterliegen leicht der Zersetzungsreaktion. Als Folge davon kann 
die Zersetzungsreaktion schnell beendet werden, was zu einer hohen Ausbeute fuhrt. 

15 Der thermische Abbau kann durch Verwendung einer Forderschnecke kontinuierlich und leicht durchgefiihrt werden. 
AuBerdem kann die Warme, die als Folge des thermischen Abbaus der pulverisierten Produkte entsteht, fur die Zer- 
setzungsreaktions-Erhitzung im Kreislauf zuruckgefiihrt werden. Dies bedeutet, dass die Warme wirksam ausgenutzt 
werden kann, sodass ein wirksames Verfahren erhalten wird. Nach dem thermischen Abbau der pulverisierten Produkte 
werden diese in die Zersetzungsreaktionsstufe eingefuhrt, in der sie erhitzt werden. Dann kann die Menge der zugefiihr- 

20 ten pulverisierten Produkte eingestellt werden. Auf diese Weise ist eine Temperatur- Kontrolle in dieser Stufe moglich. 
GemaB 'einem fiinften Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung ein Verfahren zur technischen Ruckgewinnung von 
Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat. Dieses Verfahren urnfasst einen 
thermischen Crackungsprozess, bei dem die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat in Ge- 
genwart eines Losungsmittels und von Alkali einer thermischen Crackung unterzogen werden, sodass ein Terephthalsau- 

25 resalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen; und einen Entfernungsprozess, in dem das Losungsmittel aus der ther- 
mischen Crackungs-Aufschlammung cntfernt wird durch Verdampfcn des Losungsmittels untcr Atmospharendruck oder 
unter vermindertem Druck aus der thermischen Crackungs-Aufschlammung zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure 
aus dem resuitierenden Terephthalsauresalz. 

Zur Entfernung des Losungsmittels aus der thermischen Crackungs-Aufschlammung, d. h. zur Auftrennung der ther- 

30 mischen Crackungs-Aufschlammung in das Terephthalsauresalz und in das Losungsmittel, ist es iiblich, dass ein Filter 
oder ein Zentrifugen-Separator verwendet wird. Wenn jedoch eine solche Einrichtung verwendet wird, kann die Menge 
an entferntem Losungsmittel nicht stabil gehalten werden, da die Teilchen aus dem Terephthalsauresalz sehr fein sind. 
AuBerdem erfordert der Entfernungsarbeitsgang viel Zeit. Andererseits wird bei diesem Aspekt der vorkegenden Erfin- 
dung das Losungsmittel unter Atmospharendruck oder vermindertem Druck verdampft. Daher kann die Menge an ent- 

35 ferntem Losungsmittel frei kontrolliert (eingestellt) werden und der Entfemungs-Arbeitsgang kann schnell durchgefiihrt 
werden. 

AuBerdem betrifft die Erfindung gemaB diesem Aspekt ein Verfahren zur technischen Ruckgewinnung von Terepht- 
halsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat. Dieses Verfahren urnfasst einen ther- 
mischen Crackungsprozess, bei dem die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat in Gegenwart 

40 eines Losungsmittels und von Alkali einer thermischen Crackung unterworfen werden, sodass ein Terephthalsauresalz 
und Ethylenglycol erhalten werden konnen; und einen Entfernungsprozess, in dem das Losungsmittel aus der thermi- 
schen Crackungs-Aufschlammung entfernt wird durch Verdampfen des Losungsmittels unter Atmospharendruck oder 
vermindertem Druck, bis die Menge des in dem festen Terephthalsauresalz cnthaltencn Losungsmittels auf 20 bis 30 
Massenprozent desselben herabgesetzt worden ist, zur Ruckgewinnung der Terephthalsaure durch Auflosung des festen 

45 Terephthalsauresalzes in Wasser. 

Bei dieser Ausfuhrungsform werden das Losungsmittel und das Ethylenglycol aus dem festen Terephthalsauresalz 
entfernt, bis die Menge an in dem festen Terephthalsauresalz enthaltenem Losungsmittel auf 20 bis 30 Gew.-% desselben 
herabgesetzt worden ist. Die Menge an Wasser, die erforderlich ist, um das feste Terephthalsauresalz zu losen, kann ver- 
ringert werden aufgrund der bestimmten Menge an Losungsmittel, die in dem festen Terephthalsauresalz enthalten ist. 

50 Zur Durchfuhrung des Verfahrens gemaB dieser Ausfuhrungsform betrifft die Erfindung ein System zur Ruckgewin- 
nung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat. Dieses System urn- 
fasst eine Zersetzungsreaktion skammer vom horizontalen Typ; eine Ruhr-Einrichtung zum Ruhren des Losungsmittels, 
des Alkali und der pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat, die in die Zersetzungsreaktions- 
kammer eingefuhrt werden; eine Erhitzungs-Einrichtung zum Erhitzen derselben, eine Vakuumkammer, die mit dem 

55 oberen Abschnill der oben genannten Zersetzungsreaktionskammer in Verbindung stent; und eine Evakuierungs-Einrich- 
tung, die mit der Vakuumkammer in Verbindung steht. Dann wird in diesem System das in der oben genannten Zerset- 
zungsreaktionskammer enthaitene Losungsmittel durch die oben genannte Vakuumkammer entfernt und das resultie- 
rende feste Terephthalsauresalz wird zur Ruckgewinnung der Terephthalsaure verwendet. 

Dieses System weist eine Vakuumkammer auf, die mit dem oberen Abschnitt der Zersetzungsreaktionskammer in Ver- 

60 bindung steht, und cs weist cine Evakuicrungs-Einrichtung auf, die mit dieser Vakuumkammer in Verbindung steht 
Durch Erzeugung eines Vakuums in der Zersetzungsreaktionskammer kann das Losungsmittel verdampft werden. Das 
heiBt, die Zersetzungsreaktionskammer kann nicht nur fur die Zersetzungsreaktion, sondern auch zur Entfernung des Lo- 
sungsmittels verwendet werden. Daher ist keine zusatzliche Einrichtung erforderlich zur Entfernung des Losungsmittels. 
AuBerdem kann in diesem System die Warme wirksam ausgenutzt werden. 

65 Bei diesem Aspekt der vorkegenden Erfindung kann Carbonat als Alkali verwendet werden. Wenn Carbonat als Alkali 
verwendet wird, wird Kohlendioxid gebildet, sobald die Zersetzungsreaktion beginnt. Die Zersetzungsreaktionskammer 
kann daher so aufgebaut sein, dass sie durch dieses gebildete Kohlendioxid innen abgedichtet wird. In diesem Fall ist fiir 
diese Abdichtung kein inertes Gas (wie z. B. Stickstoff) erforderlich. 
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AuBerdem betrift't die Erfindung gemaB dieser Ausfuhrungsform ein System zur Riickgewinnung von Terephthalsaure 
aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat. Dieses System umfasst einen Zersetzungsreak- 
tor, in dem die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat in Gegenwart eines Losungsmittels 
und von Alkali einer thermischen Crackung unterworfen werden, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol er- 
halten werden konnen; einen Verdampfer, der eine Heiz-Oberflache aufweist, die bei einer Temperatur gehalten wird, die 5 
gleich oder hoher ist als der Siedepunkt des oben genannten Losungsmittels; und eine Falleinrichtung, durch welche die 
obcn gcnanntc thcrmischc Crackungs-Aufschlammung auf die Heizoberfiache hcruntcrfallt. Dann wird in diescm Sy- 
stem das in dem oben genannten Verdampfer verdampfte Losungsmittel zuriickgewonnen und in den oben genannten 
Zersetzungsreaktor zuriickgefuhrt. 

In diesem System kann mittels der Falleinrichtung die thermische Crackungs-Aufschlammung aus Terephthalsaure- to 
salz und Ethylenglycol mit der Heizoberfiache in Kontakt gebracht werden, die bei einer Temperatur gehalten wird, die 
gleich oder hoher ist als der Siedepunkt des oben genannten Losungsmittels, und das Losungsmittel kann schnell ver- 
dampft werden. AuBerdem kann die Temperatur der Heizoberfiache so eingestellt werden, dass die Menge an entferntem 
Losungsmittel frei kontrolliert (gesteuert) werden kann. 

GemaB einem sechsten Aspekt betrifTt die vorliegende Erfindung ein Verfaliren zur technischen Riickgewinnung von 15 
Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat. Dieses Verfahren umfasst die 
thermische Crackung der pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat in Gegenwart von Alkali, 
sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen; die Entfernung von Ethylenglycol aus der 
thermischen Crackungs-Aufschlaminung, sodass ein festes Terephthalsauresalz erhalten werden kann; die Auflbsung des 
festen Terephthalsauresalzes in Wasser, sodass eine Losung des Terephthalsauresalzes erhalten werden kann; die Neutra- 20 
lisation dieser Losung des Terephthalsauresalzes durch Zugabe einer Saure, sodass Terephthalsaure kristallisiert werden 
kann; und die Riickgewinnung der Terephthalsaure. Dann wird in diesem Verfahren die Saure in mehreren Stufen zuge- 
geben und die zugegebene Sauremenge wird so festgelegt, dass der pH-Wert der Losung in der Schlussstufe auf 2 bis 4 
eingestellt wird. AuBerdem werden in diesem Verfahren die aus der Schlussstufe erhaltenen Terephthalsaure-Kristalle in 
eine vorhergehende Stufe zuriickgefuhrt und gelost. 25 

Zur Krist allisicrung der Terephthalsaure wurde bis her iiblichcrweisc die Losung des Terephthalsauresalzes durch Zug- 
abe einer Saure neutralisiert, bis der pH-Wert der Losung auf etwa 2 eingestellt war. In diesem Fall ist die TeilchengroBe 
der resultierenden Terephthalsaure-Kristalle jedoch zu gering. Um dieses Problem zu losen, wird ein Verfahren vorge- 
schlagen, bei dem die Saure der Losung des Terephthalsauresalzes unter hohem Druck bei einer Temperatur von 100 bis 
200°C zugegeben wird, wobei Terephthalsaure-Kristalle erhalten werden konnen, die jeweils eine groBe TeilchengroBe 30 
aufweisen. Dieses Verfahren kompliziert jedoch die Anlage, was zu hohen Kosten fuhrt. Da die so erhaltene Terephthal- 
saure kapillare Kristalle bilden kann, neigen auBerdem die Kristalle dazu, zu brechen. Infolgedessen konnen nach dem 
konventionellen Verfahren keine Terephthalsaure-Kristalle erhalten werden, die jeweils eine groBere TeilchengroBe auf- 
weisen. 

Andererseits konnen nach dem Verfahren dieses Aspekts der Erfindung Terephthalsaure-Kristalle, die jeweils eine 35 
groBe TeilchengroBe aufweisen, bei niedrigen Kosten erhalten werden. 

Vorzugsweise wird die zugegebene Sauremenge so festgelegt, dass die Terephthalsaure in den Verfahren sstufen nicht 
kristallisiert. 

AuBerdem wird die Saure vorzugsweise in mehreren Stufen zugegeben, wahrend die zugegebene Sauremenge so fest- 
gelegt wird, dass der pH-Wert der in der Schlussstufe erhaltenen Losung auf 2 bis 4 eingestellt wird, und diese Losung 40 
wird in einen Klassierer eingefuhrt, sodass klassierte feine Terephthalsaure-Kristalle zusammen mit der Mutterlauge in 
eine vorhergehende Stufe zuriickgefuhrt werden. Diese Ausfuhrungsform gewahrleistet die Gewinnung einer Terepht- 
halsaure mit einer groBcn TeilchengroBe. 

Es ist moglich, die die Terephthalsaure-Kristalle enthaltende Losung einer Fest-Fliissig-Trennung zu unterwerfen, so- 
dass die resultierenden Terephthalsaure-Kristalle in die vorhergehende Stufe zuriickgefuhrt werden, um sie wieder auf- 45 
zulosen. 



Kurze Beschreibung der Zeichnungen 

Fig. 1 zeigt ein FlieBdiagramm der gesamten ersten Ausfuhrungsform gemaB dem ersten Aspekt der vorliegenden Er- 50 
findung; 

Fig. 2 erlautert den Aufbau eines Zersetzungsreaktors vom horizontalen Typ; 

Fig. 3 erlautert den Aufbau einer Vakuumfiltrier-Auflosungseinrichtung mit einem Quervorschubband; 

Fig. 4 steilt eine schematische Erlauterung des Aufbaus einer Ausfuhrungsform einer Neutralisation skarnmer dar; 

Fig. 5(A) und 5(B) zeigen Diagramme der TeilchengroBenverleilung der Terephthalsaure, wenn eine Erhitzung bzw. 55 
keine Erhitzung in der Neutralisationsstufe durchgefuhrt wird; 

Fig. 6 steilt eine schematische Erlauterung einer Vakuumfiltrier-Auftdsungseinrichtung vom Quervorschubband-iyp 
dar; 

Fig. 7 zeigt ein FlieBdiagramm der gesamten zweiten Ausfuhrungsform gemaB dem ersten Aspekt der vorliegenden 
Erfindung; 60 

Fig. 8 zeigt ein FlieBdiagramm der gesamten Ausfuhrungsform gemaB dem zweiten Aspekt der vorliegenden Erfin- 
dung; 

Fig. 9 steilt eine schematische Erlauterung einer Vakuumfiltrier-Auflosungseinrichtung vom Quervorschubband-iyp 
dar, die fur die Fest-Fliissig-Trennung in einer Verfahrensstufe bei der gesamten Ausfuhrungsform gemaB dem zweiten 
Aspekt der vorliegenden Erfindung verwendet wird; 65 

Fig. 10 zeigt ein FlieBdiagramm der gesamten ersten Ausfuhrungsform gemaB dem dritten Aspekt der vorliegenden 
Erfindung; 

Fig. 11 zeigt ein FlieBdiagramm der gesamten zweiten Ausfuhrungsform gemaB dem dritten Aspekt der vorliegenden 
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Erfindung; 

Fig. 12 zeigt. ein FlieBdiagramm der gesamten dritten Ausfuhrungsfonn gemaB dem dritten Aspekt. der vorliegenden 
Erfindung; 

Fig. 13 zeigt eine vereinfachte Querschnitlsansicht einer Forderschnecke, wie sie in dem vierten Aspekt der vorliegen- 
5 den Erfindung verwendet wird; 

Fig. 14 stellt eine vereinfachte Darstellung des Aufbaus einer Heizwalze dar, wie sie in dem vierten Aspekt der vor- 
liegenden Erfindung verwendet wird; 

Fig. 15 zeigt eine vereinfachte Langsschnittansicht einer Zersetzungverdampfungs-Einrichtung der ersten Ausfuh- 
rungsfonn gemaB dem fiinften Aspekt der vorliegenden Erfindung; 
to Fig. 1 6 zeigt eine vereinfachte Querschnittsansicht einer Zersetzungsverdampfungs-Auflosungseinrichtung der ersten 
Ausfuhrungsfonn gemaB dem funften Aspekt der vorliegenden Erfindung; 

Fig. 17 stellt eine vereinfachte Erlauterung einer Losungsmittel-Entfernungs- Vorrichtung der zweiten Ausfuhrungs- 
fonn gemaB dem funften Aspekt der vorliegenden Erfindung dar; 

Fig. 18 zeigt ein FlieBdiagramm der Neutralisation der ersten Ausfuhrungsfonn gemaB dem sechsten Aspekt der vor- 
15 liegenden Erfindung; und 

Fig. 19 zeigt ein FlieBdiagramm der Neutralisation der zweiten Ausfuhrungsfonn gemaB dem sechsten Aspekt der 
vorliegenden Erfindung. 

Beschreibung bevorzugter Ausfuhrungsfonnen 

20 

Die vorfiegende Erfindung wird nachstehend unter Bezugnahme auf bevorzugte Ausfuhrungsformen naher beschrie- 
ben. 

ErfindungsgemaB werden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat als Ausgangsmaterial 
verwendet. Diese pulverisierten Produkte werden so festgelegt, dass sie Produkte umfassen, die beispielsweise entstehen 
25 beim Zerschneiden, Zerbrechen oder Zerkleinern von gebrauchtem PET, beispielsweise einer eingesammelten PET-Fla- 
sche. Vorzugsweise ist jedes pulverisierte Produkt ein 2 bis 8 mm-Quadrat. Als Losungsmittel konnen dann Wasser, 
EthylenglycoL (EG), Propylenglycol (PG), Sihconol und dgl. verwendet werden. In den nachfolgenden Ausfuhrungsfor- 
men wird EG als Losungsmittel verwendet. 

30 Erste Ausfuhrungsform gemaB dem ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung 

Die Fig. 1 bis 4 und Fig. 6 erlautern die erste Ausfuhrungsform gemaB dem ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung. 

Zersetzungsreaktionsstufe 

35 

Fur die erfindungsgemaBe Zersetzungsreaktion wird ein horizontaler Reaktor vom Schneckenpressen-Typ verwendet, 
wie er beispielhaft in der Fig. 2 dargestellt ist. Dieser Zersetzungsreaktor vom horizontalen Typ umfasst einen Zylinder 
1, der einen Korperabschnitt 1A und einen mit dem vorderen Endabschnitt des Korperabschnit.ts 1 A verbundenen kegel- 
formigen Abschnitt IB aufweist; und eine Forderschnecke, die in dem Zylinder 1 angeordnet ist und einen kegelformi- 

40 gen Abschnitt aufweist, der dem oben genannten kegelformigen Abschnitt IB des Zylinders 1 entspricht. Die pulveri- 
sierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat, Alkali, das in einer aquimolaren Menge oder in einem mo- 
laren Uberschuss gegenuber dem Polyethylenterephthalat vorliegt, und Ethylenglycol werden in den oben genannten 
Zersetzungsreaktor vom horizontalen Typ eingefuhrt, in dem die Zersetzungsreaktion unter Atmospharendruck durchge- 
fuhrt wird, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol hauptsachlich im Korperabschnitt 1A erhalten werden kon- 

45 nen, und eine Zersetzungsreaktions-Aufschlarnmung kann aus dem kegelformigen Abschnitt des Zylinders extrudiert 
werden. 

An der Basis des Korperabschnitts 1A befindet sich ein Beschickungseinlass 3, durch den die pulverisierten Produkte 
aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat und das Alkali in den Zylinder 1 eingefuhrt werden, wahrend eine Welle der 
Forderschnecke 2 als Beschickungseinlass 4 dient, durch den das Ethylenglycol in den Zylinder 1 eingefuhrt wird. Dann 

50 wird ein Mantel um den auBeren Umfang des Zylinders 1 herum angebracht und an diesem Mantel befinden sich ein Ein- 
lass 5 und ein Auslass 6 fur das Heizmedium. 

Die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat und das Alkali werden durch den oben genann- 
ten Beschickungseinlass 3 in den Zylinder 1 eingefuhrt und das Ethylenglycol wird durch den oben genannten Beschik- 
kungseinlass 4 in den Zylinder 1 eingefuhrt. Wahrend die zugefuhrten Materialien dann in dem Korperabschnitt 1A mit- 

55 Ids der Forderschnecke 2 in Richtung auf den vorderen Endabschnitt weiter transportiert werden, werden sie einer Run- 
ning unterworfen, sodass durch die Zersetzungsreaktion kontinuierlich ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhal- 
ten werden konnen. 

Dann wird die resultierende Zersetzungsreaktions-Aufschlammung aus dem kegelformigen Abschnitt IB extrudiert. 
Wahrend die zugefuhrten Materialien gleichmaBig ohne Ruckmischen zugefuhrt werden konnen, kann die Aufschlam- 
60 mung aus dem kegelformigen Abschnitt IB extrudiert werden. 

Wie oben angegeben, sind der Zylinder 1 und die Forderschnecke 2 so aufgebaut, dass sie jeweils kegelformige Ab- 
schnitte aufweisen, wodurch die Auslass-Einrichtungen (Offhungs-Einrichtungen) gebildet werden konnen. Aufgrund 
dieser Auslass-Einrichtung kann die Menge an erforderiichem Ethylenglycol verringert werden. AuBerdem ermoglicht 
die Auslass-Einrichtung einen hohen Effekt der Filtration in einer nachfolgenden Fiitrierstufe (Fest-Flussig-Trennungs- 
65 stufe). Wenn die Auslass-Einrichtung nicht vorgesehen ist, betragt die Menge an Ethylenglycol, die in der resultierenden 
Zersetzungsreaktions-Aufschlammung enthalten ist, konkret etwa 70%, wahrend dann, wenn die Auslass-Einrichtung 
vorgesehen ist, diese auf etwa 30% herabgesetzt werden kann. 

Das Alkali umfasst vorzugsweise Natriumcarbonat als eine Hauptkomponente und besonders bevorzugt umfasst es 
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20% oder weniger Alkalimetallhydroxid wie Nalriumhydroxid und Kaliumhydroxid. Wenn das Natriurnhydroxid darin 
enthalten ist, kann der Wirkungsgrad der Zersetzungsreaktion verbessert sein. Wenn das Natriumcarbonat als Hauptkom- 
ponente des zugefuhrten Alkali verwendet wird, dann wird Kohlendioxid gebildet, wenn die Zersetzungsreaktion be- 
ginnt. In diesem Fall ist kein Inertgas (wie z. B. Stickstoff) erforderlich. AuBerdem ist das Natriumcarbonat billig und 
seine Kosten betragen etwa die Halfte derjenigen von Natriurnhydroxid. 5 

Das gebildete Kohlendioxid wird durch einen Gasdurchgang 7 aus diesem System ausgetragen. In diesem Gasdurch- 
gang 7 ist cin Selektorvcntil vorgcsehcn, das die Auswahl zwischcn dem Austrag des Kohlcndioxids und der Zufuhrung 
eines Inertgases (wie z. B. Stickstoff) ermoglicht. 

Das Alkali wird vorzugsweise mit den pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat durch di- 
rektes Aufspruhen oder dgl. vorher in Kontakt gebracht. Durch diese Behandlung kann die Dauer der Zersetzungsreak- 10 
tion bei einer Zersetzungsreaktion s-Temperatur von 120 bis 190°C auf 1/5 bis 1/8 verkurzt werden. 

Fest-Russig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungen-Entfernungsstufe 

Die oben genannte Zersetzungsreaktions-Aufschlammung aus dem Terephthalsauresalz und Ethylenglycol wird mit- 15 
tels einer Pumpe durch eine Transport-Rohrleitung in eine Fest-Fliissig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungs- 
Entfernungs-Vorrichtung uberfuhrt. Als eine derartige Vorrichtung kann eine Vakuumfiltrier-Auflosungseinrichtung 102 
vom Quervorschubband-Typ verwendet werden, wie sie beispielhaft in der Fig. 3 dargestellt ist (die Vakuumfiltrier-Auf- 
losungs-Einrichtung vom Quervorschubband-Typ gemaB Fig. 1 ist lediglich eine vereinfachte Darstellung). In eineni Fil- 
terabschnitt der Vakuumfiltxier-Aurlosungseinrichtung 102 vom Quervorschubband-Typ wird das Ethylenglycol von der 20 
Zersetzungsreaktions-Aufschlarnmung abgetrennt. Eine detaillierte Erlauterung dieser Abtrennung wird nachstehend ge- 
geben. Altemativ kann die Trennung mit einer anderen Art eines Separators, beispielsweise einem Zentrifugen-Separa- 
tor, durchgefuhrt werden. 

Das in der Zersetzungsreaktions-Aufschlammung enthaltene Ethylenglycol wird durch Absaugen an einem Filtrat-Se- 
parator 71 mittels einer Vakuumpumpe 61 abfiltriert. Das Filtrat wird mittels einer Pumpe 42 durch eine Transport-Rohr- 25 
leitung 12 in cinen Filtrattank 81 uberfuhrt und dort wird das Filtrat gesammelt. Das in dem Filtrattank 81 gesammcltc 
rohe Ethylenglycol wird zu einem geeigneten Zeitpunkt mittels einer Pumpe 43 durch eine Transport-Rohrleitung 13 in 
eine Reinigungskoionne 110 eingefuhrt, in der die Verunreinigungen aus dem rohen Ethylenglycol entfemt werden. Al- 
temativ konnen die Verunreinigungen durch einen Destinations- oder Membranprozess entfernt werden. 

Das Ethylenglycol, aus dem die Verunreinigungen entfernt worden sind, wird durch eine Transport-Rohrleitung 14 in 30 
einen Filtrattank 82 iiberfuhrt und das Ethylenglycol wird dort gesammelt. Das in dem Filtrattank 82 gesammelte Ethy- 
lenglycol wird mittels einer Pumpe 52 zu einem geeigneten Zeitpunkt durch eine Transport-Rohrleitung 30 in einen ho- 
rizontalen Reaktor vom Schneckenpressen-Typ iiberfuhrt. Dann wird das Ethylenglycol in diesem Reaktor als Losungs- 
mittel fur die Zersetzungsreaktion wiederverwendet. 

Selbst ein Ethylenglycol, in dem die Verunreinigungen verblieben sind, kann als Losungsmittel fur die Zersetzungsre- 35 
aktion verwendet werden, so lange die Verunreinigungen die Reinheit der Terephthalsaure nicht beeinflussen. AuBerdem 
kann ein Teil des gereinigten Ethylenglycols als Material fur die Herstellung von PET wiederverwendet werden. 

Das Terephthalsauresalz, das durch Abtrennung von Ethylenglycol von der Zersetzungsreaktions-Aufschlammung zu- 
ruckgewonnen wird, wird kontinuierlich in einen Auflosungs-Abschnitt der Vakuumfiltrier-Auftosungs-Einrichtung 102 
vom Quervorschubband-Typ eingefuhrt. Dann wird die Terephthalsaure in diesem Auflosungs-Abschnitt in heiGem Was- 40 
ser gelost, das auf diesen Abschnitt nach unten gespruht wird. In diesem Fall wird das heiBe Wasser beispielsweise in der 
3- bis 5-fachen Menge der Terephthalsaure bei einer Temperatur von etwa 80°C verwendet, sodass eine Losung des Te- 
rephthalsauresalzes erhalten wird. Anstcllc dieses heiBcn Wasscrs konnen auch verwendet werden das Waschwasser ei- 
ner Absorptionskolonne, das Wasser, das aus einer Fest-Flussig-Trennungs- und Waschstufe ausgetragen wird und das 
Kondensat, das erhalten wird beim Abkuhlen von Wasserdampf, der aus einer Kondensations-, Kristallisations- und Mi- 45 
rabilit-Abtrennungsstufe stammt. Diese Adsorptionskolonne und diese Stufen werden nachstehend erlautert. 

Die Losung des Terephthalsauresalzes wird durch Absaugen mittels einer Vakuumpumpe 61 in einem Losungssepara- 
tor 72 abfiltriert. Die abgetrennte Losung wird mittels einer Pumpe 51 durch eine Rohrleitung 29A in die nachfolgende 
Stufe zur Entfernung von lbslichen Verunreinigungen iiberfuhrt. 

In der Vakuumfiltrier-Auflosungseinrichtung 102 vom Quervorschubband-Typ ist an dem stromabwarts gelegenen 50 
Seite des Endabschnitts eines Filtertuchs 96 ein Kratzer 98 so angeordnet, dass er der Laufrichtung des Filtertuchs ge- 
genuberliegt, sodass die unloslichen Verunreinigungen entfernt werden konnen. 

Verunreinigungsentfernungsstufe 

55 

Die Losung des Terephthalsauresalzes wird mittels der Pumpe 51 durch die Rohrleitung 29 A in den Verunreinigungs- 
Separator, beispielsweise eine mit Aktivkohle gefiillte zylindrische Adsorptionskolonne 104 vom vertikalen Typ, uber- 
fiihrt. Die Stromungsrate dieser Losung betragt vorzugsweise 5 bis 10 mm/m 2 .min. In diesem Separator konnen die in 
der Losung des Terephthalsauresalzes enthaltenen lbslichen Verunreinigungen an der Aktivkohle adsorbiert und entfernt 
werden. Nach der Adsorption wird die Aktivkohle in dem Separator 104 mit hciBem Wasser gewaschen. Das verwendete 60 
Waschwasser wird aus dem Separator 104 ausgetragen und durch die Transportleitung 106 in die Vakuumfiltrier-Auflo- 
sungseinrichtung 102 vom Quervorschubband-Typ zurtickgefuhrt. In dieser Auftosungseinrichtung kann das zuriickge- 
fiihrte Wasser als regeneratives Waschwasser wiederverwendet werden. AuBerdem ist es bevorzugt, dass zur Entfernung 
von pulverisierter Kohle eine vorherige Ruckwaschung durchgefuhrt wird fur kornige Kohle oder granulierte Kohle. In 
dieser Stufe kann anstelle von oder zusatzlich zu der Aktivkohle ein Ionenaustauscherharz verwendet werden. Altemativ 65 
kann zur Entfernung der Verunreinigungen ein Membran-Verfahren angewendet werden. 



# DE 100 58 773 A 1 # 

Neutralisations- und Kristallisationsstufe 

Nach der Verunreinigungs-Entfernungsstufe wird die Losung des Terephthalsauresalzes mil einer Saure, beispiels- 
weise Schwefelsaure, in einer Neutralisationskammer 114 neutralisiert, sodass der pH-Wert der Losung auf etwa 2 bis 4 
5 eingestellt wird. Als Saure, die der Losung zugegeben wird, kann eine Mineralsaure wie Schwefelsaure, Chlorwasser- 
stoffsaure, Phosphorsaure und Salpetersaure, verwendet werden. Besonders bevorzugt ist die Schwefelsaure. 

In der Neutralisationskammer 114 istcs erfordcrlich, dass die Saure zur Gcwahrleistung der Neutralisation gcruhrt und 
gleichformig durchmischt wird. Eine Aufschlammung der Terephthalsaure-Kristalle wird gebildet durch die Neutralisa- 
tion und sie wird in einen Kristallisations-Behalter 105 uberfuhrt und dort gesammelt. Dieser Behalter 105 ist beispiels- 

10 weise begrenzt durch einen zylindrischen Ruhrer vom vertikalen TVp, der auf seinem auBeren Umfang von einem Mantel 
91 umgeben ist, durch den ein Heizmedium gefiihrt wird. 

In dem Neutralisations-Behalter 114 beginnt die Neutralisation im Augenblick der Zugabe der Saure. Dann werden die 
feinen Terephthalsaure-Kristalle gebildet, wahrend gleichzeitig nicht-umgesetzte Saure in einem Aggregat aus den fei- 
nen Terephthalsaure-Kristallen eingeschlossen wird. Nach der Neutralisation in dem Kristallisations-Behalter 105 tritt 

15 die eingeschlossene Saure aus dem Aggregat aus, wodurch die Neutralisation verzogert werden kann. Als Folge davon 
kann der pH-Wert nicht genau eingestellt werden und die Terephthalsaure kann wegen dieser instabilen Neutralisation 
nicht zuverlassig hergestellt werden. 

Um dieses Problem zu losen, ist, wie in Fig. 4 dargestellt, ein Ultraschall-Generator 114B an dem Neutralisations-Be- 
halter 114 vorgesehen. Dann wird in diesem Behalter 114 die Aufschlammung der Terephthalsaure-Kristalle, wahrend 

20 sie mit einem Ruhrer 114A geriihrt wird, einer schwachen Ultraschall-Behandlung unterworfen, die durch den Ultra- 
schall-Generator 1148 hervorgerufen wird. Auf diese Weise wird verhindert, dass die Saure in dem Aggregat der feinen 
Terephthalsaure-Kristalle eingeschlossen wird, wodurch der pH-Wert genau eingestellt werden kann und die Terephthal- 
saure zuverlassig hergestellt werden kann. 

Der Neutralisations-Behalter 114 ist in der Regel kleiner als der Kristallisations-Behalter 105, beispielsweise liegt das 

25 Voiumen des Neutralisations-Behalters 114 in der GroBenordnung von 1/50 bis 1/500 des Volumens des KristaUisations- 
Behalters 105. Wahrend des Ruhrcns mit dem Ruhrer 114A in dem Neutralisations-Behalter 114 wird eine Saure 
(Schwefelsaure) in eine Ruhrwelle eingefuhrt. Der Ruhrer 114A ist beispielsweise so aufgebaut, dass eine Ruhrschaufel 
114C ein durchgehendes Loch 114D aufweist, das mit der Ruhrwelle in Verbindung steht. In diesem Fall wird die Schwe- 
felsaure durch die Ruhrwelle in das durchgehende Loch 114D eingefuhrt, aus dem es in die Losung des Terephthalsau- 

30 resalzes (die Aufschlammung der Terephthalsaure-Kristalle) injiziert wird. Auf diese Weise kann der Ruhr- und Misch- 
effekt verbessert werden. AuBerdem ergibt dieser Aufbau einen anderen Effekt, verglichen mit dem Fall, bei dem die 
Saure (Schwefelsaure) von oben her in den Neutralisations-Behalter 114 eingefuhrt wird. Insbesondere wird verhindert, 
dass die Saure in jedem feinen Terephthalsaure-Kristall eingeschlossen wird. Deshalb haben die resultierenden Terepht- 
halsaure-Kristalle einheitliche TeilchengroBen. 

35 Die Aufschlammung der Terephthalsaure-Kristalle wird in dem Kristallisations-Behalter 105 gesammelt, in dem diese 
Aufschlammung geruhrt wird, sodass die TeilchengroBe jedes Terephthalsaure-Kristalls gleichformig wachsen kann. 

Das Ruhren wird in dem Kristallisations-Behalter 105 bei einer konstanten Temperatur von 50 bis 95°C, beispiels- 
weise bei etwa 85°C, durehgefiihrt und gleichformig gewachsene Kristalle werden aus dem Bcxlen des KrislaHisalions- 
Behalters 105 mittels der Purnpe 45 ausgetragen. Auf diese Weise ist die TeilchengroBenverteilung der Terephthalsaure- 

40 Kristalle gleichformig, wie aus den Fig. 5(A) und 5(B) hervorgeht, welche die Verteilung bei Raumtemperatur bzw. bei 
erhohter Temperatur zeigen. SchlieBlich kann in der nachsten Fest-Flussig-Trennung die Filtrationsgeschwindigkeit er- 
hoht werden, wie in der Tabelle 1 angegeben. 



Tabelle 1 

45 

Temperatur bei der Neutralisation Filtrationsgeschwindigkeit 

85°C 18,7kgDS/m 2 /h 
Raumtemperatur 5,7 kg DS/m 2 /h 

50 

Fest-Fltissig-Trennungs- und Waschstufe 

Die in der Neutralisations- und Kristallisationsstufe erhaltene resultierende Aufschlammung der Terephthalsaure-Kri- 
stalle wird durch eine Rohrleitung 17 in einen Fest-Fliissig-Separator, beispielsweise einen Vakuumfilter 106 vom Quer- 

55 vorschubband-Typ, eingefuhrt. 

Der Vakuumfilter 106 vom Quervorschubband-Typ wird nachstehend unter Bezugnahme auf die Fig. 6 im Detail be- 
schrieben. Zuerst wird die Aufschlammung einem laufenden Filtertuch 96 zugefuhrt, mit dem die Aufschlammung ent- 
lang der horizontalen Richtung (linke Seite zur rechten Seite in dieser Figur) transportiert wird. Wahrend dieser Zufuh- 
rung werden die Saure und das Alkalisalz durch Vakuumabsaugen mittels einer Vakuumpumpe 61 in eine Vakuumbox 97 

60 filtriert, der in der gleichen Richtung lauft wie das Filtertuch 96. Danach werden sie durch eine Transport-Rohrleitung 
26A in einen Filtrat- Separator 71 A uberfuhrt und dort gesammelt. 

Das Filtertuch 96 wird mit heiBem Wasser gewaschen. Dieses Waschwasser wird in einen Filtertuch- Wascher 27A 
uberfuhrt und das Waschwasser wird dort vorubergehend gesammelt. Es wird kontinuierlich durch eine Transport-Rohr- 
leitung 27 in einen Wascher 27B1 uberfuhrt und das Waschwasser wird dort gesammelt. Dieses gesammelte Waschwas- 

65 ser wird zum Waschen von Terephthalsaure verwendet. Die Terephthalsaure wird aus der Aufschlammung erhalten, die 
durch Absaugen filtriert wird, um das Alkalisalz zu entfernen. Nach dem Waschen der Terephthalsaure wird das Wasch- 
wasser durch Absaugen in der Vakuumbox 97 mittels der Vakuumpumpe 61 filtriert. Dann wird das Waschwasser durch 
eine Transport-Lei tung 28 in einen Filtrattank 72A uberfuhrt und das Waschwasser wird dort gesammelt. Das in dem Fil- 
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irattank 72A gesaminelte Waschwasser wird daraus ausgetragen und durch eine Transport-Rohrleitung 29 in einen Wa- 
scher 27B2 uberfuhrt und gesammelt. und 7.um Waschen der Terephthalsaure wieder verwendet. 

Nach diesem Waschen wird das wieder verwendete Waschwasser durch Absaugen an der Vakuumbox 97 mittels der 
Vakuumpumpe 61 filtriert. Dann wird das Waschwasser durch eine Transport-Rohrleitung 26B in einen Filtrat-Separator 
71B uberfuhrt und das Waschwasser wird dort aufbewahrt. Dieses aufbewahrte Waschwasser kann dann zum Waschen 
der Terephthalsaure wieder verwendet werden. 

Wie in der Tabcllc 2 angcgebcn, wird durch dieses Waschen vom Gcgcnstrom-TVp die Rcinhcit der rcsulticrcndcn Te- 
rephthalsaure verbessert. 



Tabelle 2 



10 



Kucheii-Waschverhaltiiis (I/kg DS) 
5 

10 
20 



Reinheit der Terephthalsaure (nach dem Trocknen) 

91,9% 
97,7% 
98,3% 



15 



Kondensations-, Kristailisations- und Mirabilit-Abtrennunps- (Alkalisalz- Ruckgewinnungs)-Stufe 

Das aus dem Filtrat-Separator 71 A, 71B gesammelte Alkalisalz wird durch eine Transport-Rohrleitung 20 in einen Fil- 20 
trattank uberfuhrt und das Alkalisalz wird dort vorubergehend gelagert. Dann wird das Alkalisalz daraus ausgetragen 
und durch eine Transport-Rohrleitung 21 und durch eine Heizeinrichtung 32 zum Verdampfen des Wassers in einen Kri- 
stallisator 33 uberfuhrt. 

. In dem Kristallisator 33 wird der Druck mittels einer Vakuumpumpe 62 reduziert. Das in der Aufschlammung des Al- 
kalisalzes enthaltene Wasser wird dadurch verdampft, der resultierende Wasserdampf wird durch Abkuhlen kondensiert 25 
fur die Wiederverwendung als Wasser fur die Fest-Fliissig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunrcinigungs-Entfcrnungs- 
Stufe oder als Waschwasser fur das Filtertuch und den Kuchen in der Fest-Fliissig-Trennungs- und Waschstufe. 

Die Aufschlammung der Kristalle wird aus dem Kristallisator 33 ausgetragen und durch eine Transport-Rohrleitung 
19 in einen Zen trifugen- Separator 108 uberfuhrt. In diesem Zentri fug en- Separator 108 wird die Aufschlammung einer 
Fesl-Fltissig-Trennung unterworfen, sodass das Alkalisalz, Ethylenglycol und ein Alkali erhalten werden konnen. Das 30 
abgetrennte Alkalisalz wird mittels eines Forderbandes 113 in einen indirekt beheizten Trockner, beispieisweise einen 
Rotations-Vakuumtrockner 109 vom Pudel-Typ uberfuhrt, der so aufgebaut ist, dass er mit einem Mantel 94 und einer 
Welle 95 ausgestattet ist, wobei durch beide ein Heizmedium recyclisiert werden kann. In dem Trockner 109 wird das Al- 
kalisalz in einem Vakuum getrocknet und ein Alkalisalz mit einer hohen Reinheit kann daraus gewonnen werden. 

Wenn Schwefelsaure in der Neutralisationsstufe verwendet wird, kann als Alkalisalz Mirabilit erhalten werden, der als 35 
Produkt mit vielen Anwendungs-Moglichkeiten eingesetzt werden kann. 

Andererseits werden das abgetrennte Ethylenglycol und das Alkali aus dem Zentri fugen-Separator 108 ausgetragen 
und durch eine Transport-T^itung 23 in den Fi Ural lank 84 uberfuhrt und das abgetrennte Ethylenglycol und das abge- 
trennte Alkali werden dort vorubergehend gelagert. Dann werden das Ethylenglycol und das Alkali aus dem Filtrattrank 
ausgetragen und durch eine Transport-Leitung 24 in den oben genannten Filtrattank 81 uberfuhrt und das Ethylenglycol 40 
und das Alkali werden miteinander gemischt. Danach wird dieser Arbeitsgang wie oben angegeben fortgesetzt. 

Trocknungs- und Puivcrisicrungsstufe 

Andererseits wird die Terephthalsaure, die in dem Vakuumfilter 106 vom Quervorschubband-Typ gewaschen worden 45 
ist, mittels eines Forderbandes 112 in einen indirekt beheizten Trockner, beispieisweise einen Rotations-Vakuumtrockner 
107 vom Puddel-Typ uberfuhrt, der so aufgebaut ist, dass er mit einem Mantel 94 und einer Welle 95 ausgestattet ist, wo- 
bei durch beide ein Heizmedium im Kreislauf gefuhrt werden kann. In dem Trockner 107 wird der Druck mittels einer 
Vakuumpumpe 63 reduziert. Die Terephthalsaure kann dai der in einem Vakuum schnell und ohne Beeintrachtigung ge- 
trocknet werden, sodass eine Terephthalsaure mit einer hohen Reinheit zuruckgewonnen werden kann. Der beim Trock- 50 
nen gebildete Wasserdampf wird durch eine Transport-Rohrleitung 25 gefuhrt und durch Abkuhlen kondensiert. Das re- 
sultierende Wasser wird dann durch eine Transport-Rohrleitung 22 in den Filtrattank 83 uberfuhrt und das Wasser wird 
dort gesammelt. 

Danach kann eine Pulverisierung der zuriickgewonnenen (abgetrennten) Terephthalsaure nach einem bekannten Ver- 
fahren durchgefuhrt werden. 55 

Zweite Ausfuhrungsform gemaB dem ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung 

Die Fig. 7 zeigt die zweite Ausfuhrungsform gemaB dem ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung. Bei dieser Aus- 
fuhrungsform wird in der Zersctzungsrcaktionsstufc cine Zersetzungsrcaktion in einem zylindrischen Ruhrer 101 vom 60 
vertikalen Typ durchgefuhrt. Der zylindrische Ruhrer 101 vom vertikalen Typ ist mit einem Heizmantel 91 auf seinem 
auBeren Umfang ausgestattet, durch den ein Heizmedium 92 gefuhrt wird, und dieser Ruhrer 101 enthalt eine Kuhl- 
schlange 93 zur Einstellung der Temperatur. Das Ruhren wird in dem Ruhrer 101 beispieisweise 30 bis 90 min lang bei 
der Temperatur von 120 bis 1 90°C unter Atmospharendruck durchgefuhrt, wodurch die Zersetzungsreaktion erzielt wer- 
den kann. 65 

Die Zersetzungsreaktions-Aufschlammung aus dem Terephthalsauresalz und Ethylenglycol wird aus dem Ruhrer 101 
ausgetragen und mittels einer Pumpe 41 durch eine Transport-Rohrleitung 11 in eine Vakuumfiltrier-Auflosungs-Einrich- 
tung 102 vom Quervorschubband-Typ direkt oder nach einem Austragsarbeitsgang an einem Auslass 100 uberfuhrt. 
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Der Auslass 100 ist so aufgebaut, dass er eine Struktur vom Schneckenpressen-Typ hat und eine Forderschnecke 100A 
aufweist, die kegelformig ist und darin angeordnet ist. Aus einem geeigneten Punkt. des Korperabschnitts des Auslasses 
100 kann Ethylenglycol in den zylindrischen Riihrer 101 vom vertikalen Typ mittels der Pumpe 7 zuriickgefuhrt werden. 
Durch Vorsehen des Auslasses 100 wird die Menge an erforderiichem Ethylenglycol verringert. Zusatzlich kann die Fil- 
5 trationsausbeute der nachfolgenden Filtrationsstufe (Fest-Fliissig-Trennung) pro Stunde verbessert werden. 

Ausfuhrungsform cntsprechcnd dcm zweiten Aspckt der vorlicgcndcn Erfindung 

Die Fig. 8 und 9 zeigen die Ausfuhrungsform gemaB dem zweiten Aspekt der voriiegenden Erfindung. Bei dieser Aus- 
10 fuhrungsform wird auf die gleiche Weise wie bei der zweiten Ausfuhrungsform gemaB dem ersten Aspekt der voriiegen- 
den Erfindung die Zersetzungsreaktion in einem zylindrischen Ruhrer 101 vom vertikalen Typ durchgefuhrt. 

Die Zersetzungsreaktions- Aufschlammung, die aus dem Zersetzungsreaktor in dem zylindrischen Ruhrer 101 vom 
vertikalen Typ erhalten wird, wird daraus ausgetragen und in einen Vakuumfilter 106A vom Quervorschubband-Typ 
uberfuhrt, der in der gleichen Weise aufgebaut ist wie der Vakuumfilter 106 vom Quervorschubband-Typ in der spateren 
15 Stufe der ersten Ausfuhrungsform. Dann wird in dem Vakuumfilter 106 A vom Quervorschubband-Typ Ethylenglycol 
aus der Aufschlammung entfernt und das Waschen wird mit einer Waschflussigkeit (Wasser) durchgefuhrt. 

Nachdem das Ethylenglycol entfernt worden ist, kann das Terephthalsauresalz zuruckgewonnen werden und es wird in 
einen zylindrischen Ruhrer 103 vom vertikalen Typ, der getrennt von dem Vakuumfilter 106A vom Quervorschubband- 
Typ vorgesehen ist, mittels eines Kuchen-Transport-Forderbandes eingefuhrt. In den zylindrischen Ruhrer 103 vom ver- 
20 tikalen Typ wird heiBes Wasser von etwa 80°C eingefuhrt. In diesem Fall wird das heiBe Wasser in der dreifachen Menge 
des Salzetfder Terephthalsaure verwendet. Als heiBes Wasser kann das oben genannte, in diesem System regenerierte 
Wasser ebenso wie regeneriertes Wasch wasser, das aus einer mit Aktivkohle gefullten zylindrischen Adsorption skolonne 
104 vom vertikalen TVp ausgetragen worden ist, verwendet werden und durch eine Transport-Rohrleitung 16 transpor- 
tiert werden. 

25 Die Losung des Terephthalsauresalzes wird mittels einer Pumpe 44 durch eine Transport-Rohrleitung 15 in eine Stufe 
zur Entfernung von idslichen Verunreinigungen, beispielsweise in die mit Aktivkohle gcfulltc zylindrischc Adsorptions- 
koionne 104 vom vertikalen Typ, eingefuhrt. Vor Durchfuhrung der Entfernungsoperation werden vorzugsweise die un- 
loslichen Verunreinigungen mit einem Pruffilter 99, das in dem vertikalen zylindrischen Ruhrer 103 vorgesehen ist, oder 
dgl. entfernt, sodass die Losung des Terephthalsauresalzes in die Stufe zur Entfernung der Verunreinigungen eingefuhrt 

30 wird, wobei die unloslichen Verunreinigungen nicht mehr in der Losung enthalten sind. 

Bei dieser Ausfuhrungsform kann ahnlich wie bei der zweiten Ausfuhrungsform gemaB dem ersten Aspekt der voriie- 
genden Erfindung die Zersetzungs- Aufschlammung aus Terephthalsauresalz und Ethylenglycol einem Austrag an einem 
Auslass (100 in der Fig. 7) unterworfen werden, bevor sie in ein Vakuumfilter 106A vom Quervorschubband-Typ einge- 
fiihrt wird. 

35 

Andere Ausfuhrungsformen 

Wie oben angegeben, konnen zur Abtrennung des Elhylenglyeols von der Zersetzungsreaktions- Aufschlammung aus 
dem Terephthalsauresalz und dem Ethylenglycol anstelle der Vakuumfiltrier-Aufiosungs-Einrichtung 102 vom Quervor- 
40 schubband-'fyp andere Separatoren, z. B. ein Zentrifugen-Separator, verwendet werden. AuBerdem ist es moglich, dass 
die Elemente der oben genannten Ausfuhrungsformen in geeigneter Weise miteinander kombiniert werden zur Bildung 
erfindungsgemaBer Systeme. 

Basisbeispiel 

45 

Ein zylindrischer Ruhrer vom vertikalen Typ, der eine GroBe von 150 mm im Durchmesser mal 200 mm Hohe hat und 
mit einem Heizmantel auf seinem auBeren Umfang ausgestattet ist, wird mit Ethylenglycol gefullt. Nachdem die Zutaten 
auf eine Temperatur von 170°C erhitzt worden sind, werden 600 g pulverisierte Produkte aus verbrauchtem PET, die je- 
weils die Gestalt von 6 bis 8 mm-Quadraten haben, und 330 g Natriumcarbonat in den Ruhrer eingefuhrt. Dann werden 

50 die Zutaten 40 min lang miteinander umgesetzt, wahrend sie geruhrt werden. Danach werden das Ethylenglycol und das 
Natriumterephthalat durch Zentrifugenabscheidung von der resultierenden Reaktions-Aufschlammung abgetrennt. Dann 
werden das abgetrennte Ethylenglycol und Natriumterephthalat 2 h lang in einem Vakuumofen bei einer Temperatur von 
130°C getrocknet zur Erzielung einer ausreichenden Dehydratisierung. Dabei werden ein getrockneter Feststoff (Natri- 
umterephthalat, unlosliches PET und feste Verunreinigungen) und ein Filtrat (Ethylenglycol und unlosliche Verunreini- 

55 gungen) erhalten. Aus dem Filtrat werden die unloslichen Verunreinigungen durch Destination abgetrennt und das Ethy- 
lenglycol wird fur die Wiederverwendung zuruckgewonnen. 

Andererseits wird der getrocknete Feststoff in Wasser gelost. Das Wasser wird in der funffachen Menge des getrock- 
neten Feststoffs verwendet. Dann werden aus der Losung die unloslichen festen Verunreinigungen durch Zentrifugen- 
Abscheidung entfernt. Danach wird das resultierende Filtrat in eine mit Aktivkohle gefullte Mehrstufen-Kolonne (in der 

60 die TeilchengroBe der jewciligcn Aktivkohle nach untcn allmahlich abnimmt und in der mittlercn Stufe ein Kationenaus- 
tauscherharz mit vorgesehen ist) eingefuhrt. In dieser Kolonne werden losliche Verunreinigungen aus dem Filtrat ent- 
fernt, wodurch 7000 ml einer Losung von Natriumterephthalat mit einer hohen Reinheit erhalten werden konnen. 

Der Natriumterephthalat-Losung werden etwa 310 g konzentrierte Schwefelsaure zur Neutralisation zugegeben, wah- 
rend die Losung geruhrt wird, bis der pH-Wert der Losung auf etwa 2 eingestellt ist. Dann wird die neutralisierte Losung 

65 durch eine Zentrifugen-Trennung in einen Terephthalsaurekuchen und eine Natriumsulfat-Losung aufgetrennt. Der Te- 
rephthalsaurekuchen wird mit ausreichend Wasser gewaschen und getrocknet, sodass 510 g Terephthalsaure zuruckge- 
wonnen werden. Ihre Reinheit betrug 99,9% und die Ruckgewinnung betrug 98,5%. Andererseits wird die Natriumsul- 
fat-Losung zur Dehydratisierung erhitzt, sodass Mirabilit zuruckgewonnen werden kann. 

n 
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Beispiel 1 

Entsprechend der ersten Ausfuhrungsform gemaB dern ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung 

Ein in dieseni Beispiel verwendeter Heizreaktor hat eine GroBe von 200 mm Durchmesser und 1000 mm Lange. Der 5 
Reaktor weist einen Beschickungs-Abschnitt, einen Zersetzungsreaktions-Abschnitt, einen Extrusions-Abschnitt und ei- 
ncn Austrags-Abschnitt mit kcgelformigcm Querschnitt auf. Der Austrags-Abschnitt mit kcgclformigem Querschnitt ist 
200 mm lang und sein Durchmesser nimmt von seinem spitzen Ende ab waits von 200 mm auf 100 mm ab. Dieser Reak- 
tor weist auch eine Schnecke mit einer Leitschaufel auf, die longitudinal in dem Reaktor angeordnet ist. Die Ganghohe 
der Leitschaufel betragt 10 mm in dem Beschickungs-Abschnitt und 5 mm in dem Zersetzungsreaktions-Abschnitt, dem to 
Extrusions-Abschnitt und dem kegelformigen Austrags-Abschnitt. Zuerst wird der Erhitzungs-Reaktor mit Ethylengly- 
col gefullt und auf eine Temperatur von 170°C erhitzt. Dann werden etwa 5 kg pulverisiertes verbrauchtes PET (Fiocken, 
die jeweils die Gestalt von 5 bis 8 mm-Quadraten haben) und 2,7 kg Natriumhydrat kontinuierlich in den Erhitzungs-Re- 
aktor mit einer Geschwindigkeit von 80 g/min bzw. 40 g/min eingefuhrt. Dann wird die Zersetzungsreaktion in dem Re- 
aktor 1 h lang bei einer Schnecken-Rotationsgeschwindigkeit von 5 UpM kontinuierlich durchgefuhrt. 15 

Danach werden die extrudierte und ausgetragene Aufschlammung aus Natriumterephthalat, die 30% Ethylenglycol 
enthalt, in eine Vakuumfiltrier-Auflosungs-Einrichtung vom Quervorschubband-Typ eingefuhrt und die Aufschlammung 
wird auf der Auflosungs-Einrichtung abgeschieden, wobei ihre Dicke etwa 6 mm betragt. Die VakuumnTtrier-Auflo- 
sungseinrichtung vom Quervorschubband-Typ hat eine GroBe von 300 mm breit und 5000 nun lang (4000 mm fur die 
Filtration durch Absaugen und 1000 mm fur die Auflosung). Dann wird die Aufschlammung durch Absaugen mit einer 20 
Absaug-Geschwindigkeit von 3,5 cm/min filtriert, wodurch die Dicke der Aufschlammung auf etwa 4 mm vermindert 
wird. Diese Aufschlammung wird in Wasser in der funffachen Menge der Aufschlammung aufgelost. Danach wird die 
resultierende Natriumterephthalat-Losung in eine Aktivkohle-Kolonne mit der GroBe von 200 mm im Durchmesser und 
einer Lange von 500 mm eingefuhrt. In dieser Aktivkohle-Kolonne werden die loslichen Verunreinigungen mit einer 
Stromungsgeschwindigkeit von 250 mm/min entfernt. Die Losung wird zusammen mit 70 ml/mm Schwefelsaure, die ei- 25 
ncn pH-Wert von 4 hat, kontinuierlich in eine Neutralisationskammer eingefuhrt. In der Ncutralisationskammer werden 
die Losung und die Schwefelsaure durch Anwendung von Ultraschall-Vibrationen geruhrt. Die kristallisierte Terephthal- 
saure und das Wasser werden aus dem Boden der Neutralisationskammer ausgetragen und in einen Vakuumfilter vom 
Quervorschubband-Typ eingefuhrt . In diesem Filter wird die Terephthalsaure durch Gegenstromwaschen gewaschen und 
getrocknet und im Rotations- Vakuumtrockner vom Puddel-Typ, der mit einer Zerkleinerungs-Einrichtung ausgestattet 30 
ist, pulverisiert. SchlieBlich konnen 3,2 kg Terephthalsaure mit einer hohen Reinheit erhalten werden, die eine enge Teil- 
chengroBenverteilung aufweist. Ihre Reinheit betragt 99%, die TeilchengroBenverteilung betragt 35 urn ± 20 urn und die 
Ruckgewinnung betragt 95,4%. 

Die in dem Filter gesammelte Natriumsulfat-Losung ergibt in einer Kondensations-, Kristallisations- und Mirabilit- 
Abtrennungsstufe kristallinen Mirabilit. AuBerdem wird das aus dem Wasserdampf gewonnene Wasser zum Gestromwa- 35 
schen verwendet. 

Beispiel 2 

Entsprechend der Ausfuhrungsform gemaB dem zweiten Aspekt der vorliegenden Erfindung, wie in Fig. 8 dargestellt 40 

Bei der in Fig. 8 dargestellten Ausfuhrungsform gemaB dem zweiten Aspekt der vorliegenden Erfindung weist die 
schlicBlich erhaltenc Terephthalsaure die gleichc Reinheit, die glciche TeilchengroBenverteilung und die gleiche Ruck- 
gewinnung (Ausbeute) wie in Beispiel 1 auf. 

45 

Erste Ausfuhrungsform gemaB dem dritten Aspekt der vorliegenden Erfindung 

Die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET werden hergestellt durch Zerkleinern von PET-Flaschen oder dgl. 
Da jeder PET-Gegen stand viele Teile aus unterschiedlichen Materialien aufweist, ist die fur die Durchfuhrung der Zer- 
setzungsreaktion erforderliche Zeit fur jeden Teil verschieden. In diesem Zusammenhang wird nachstehend ein Beispiel 50 
beschrieben. 

Zuerst werden 150 g pulverisierte Produkte aus PET zu 500 g EG zugegeben und der Reaktor wird auf eine Tempera- 
tur von etwa 180°C erhitzt. Dann werden 90 g Natriumcarbonat zugegeben und es wird 25 min lang mit einer Rotations- 
geschwindigkeit von 300 UpM geruhrt. Bei diesem Ruhrarbeitsgang werden einige pulverisierte Produkte aus ver- 
brauchtem PET nicht zersetzl. in Abhangigkeit von dem Material, aus dem jeder Teil besteht, wie in der Tabelle 3 ange- 55 
geben. 
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Tabelle 3 
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Zur vollstandigen Zersetzung der pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET, die aus vielen Teilen stammen, ist 
daher eine Zeit erforderlich, die lang genug ist, um einen Teil zu zersetzen, bei dem die Zersetzungsreaktion unter alien 
Teilen am langsamsten ablauft. Insbesondere wird in einem beslimmten Teil, in dem die Zersetzungsreaktion schnell ab- 

20 lauft, auch nach Beendigung der Zersetzungsreaktion dieses Teils die Reaktion fortgesetzt wegen des Teils, dessen Zer- 
setzungsreaktion am langsamsten ist, was zu einer niedrigen Ausbeute (Wirkungsgrad) fuhrt. 

In diesem Zusammenhang sei darauf hingewiesen, dass bei dem dritten Aspekt der vorliegenden Erflndung, da die 
Zersetzungsreaklionsstufe aus zwei oder mehr Stufen besteht, das heiBt mehrstufig ist, die Zersetzungsreaktionen in den 
Teilen der pulverisierten Produkte jeweils in entsprechenden Stufen durchgefuhrt wird, sodass die Reaktionen in alien 

25 diesen Teilen gleichzeitig beendet sein konnen, was zu einer hohen Ausbeute (Wirkungsgrad) fiihrt. 

Die Fig. 10 zcigt die crste Ausfuhrungsform gemaB dem dritten Aspekt der vorliegenden Erflndung. Bei dicser Aus- 
fiihrungsform wird die Zersetzungsreaktion in zwei Stufen durchgefuhrt. In der ersten Stufe wird ein Vorerhitzen in ei- 
nem zylindrischen Ruhrer 101 A vom vertikalen Typ bei einer Temperatur in dem Bereich von 100°C bis zu der Tempe- 
ratur, bei der die Zersetzungsreaktion fur die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET im wesentlichen noch nicht 

30 begonnen hat, 5 min lang oder langer, vorzugsweise 20 min oder langer, durchgefuhrt. Dann wird in der zweiten Stufe 
das Zersetzungsreaktions-Erhitzen in einem zylindrischen Ruhrer 101 B vom vertikalen Typ bei einer Temperatur in dem 
Bereich von der Temperatur, bei der die Zersetzungsreaktion fur die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET im 
wesentlichen bereits begonnen hat, bis zum dem Siedepunkt des Losungsmittels durchgefuhrt. 

Insbesondere bei dieser Ausfuhrungsform ist es, da EG als Lbsungsmittel verwendet wird, bevorzugt, dass die Vbrer- 

35 hitzungsstufe bei einer Temperatur von 100 bis 140°C durchgefuhrt wird und die Zersetzungsreaktionsstufe bei einer 
Temperatur von 130 bis 180°C durchgefuhrt wird. Je hoher der Feuchtigkeitsgehalt in dem Lbsungsmittel ist, um so nied- 
riger ist die Temperatur, bei der die Zersetzungsreaktion fur die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET beginnt. 
In diesem Zusammenhang sei darauf hingewiesen, dass bei dieser Ausfuhrungsform, da EG als Lbsungsmittel anstelle 
von Wasser verwendet wird, die Zersetzungsreaktion bei 130 bis 140°C beginnt. Bei der Zersetzungsreaktion wird durch 

40 die Verdampfung des Losungsmittels die erforderliche Menge an Lbsungsmittel erhoht und der Siedepunkt von EG be- 
tragt 196°C. Deshalb wird die Zersetzungsreaktions-Erhitzungsstufe bei einer Temperatur von 180°C oder darunter 
durchgefuhrt. 

Die zylindrischen Ruhrer 101A, 101B vom vertikalen Typ konnen den gleichen Aufbau haben wie der zylindrische 
Ruhrer 101 vom vertikalen Typ, der in der Zersetzungsreaktionsstufe in der oben genannten Ausfuhrungsform verwendet 

45 wird. Insbesondere sind die zylindrischen Ruhrer 101A, 101B vom vertikalen Typ auf ihrem Urnfang jeweils mit einem 
Heizmantel 91A, 91B ausgestattet, durch den jeweils ein Heizmedium 92A, 92B geleitet wird. Dann umfasst dieser Ruh- 
rer 101 A, 101B eine Kuhischlange 93A, 93B zur Einstellung der Temperatur. Das Ruhren wird bei einer geeigneten Tem- 
peratur durchgefuhrt, die jeder Stufe unter Atmospharendruck entspricht. 
Zuerst werden PET, Alkali und EG durch eine Transport- Rohrleitung 9 unter Anwendung einer Durchflusskontrolle 

50 mit einem Venul 9A in den zylindrischen Ruhrer 101A vom vertikalen Typ eingefuhrt. Bei dieser Ausfuhrungsform wird 
das Massenverhaltnis von pulverisierten Produkten aus verbrauchtem PET zu EG auf 1 : 0,8 bis 1,2 eingestellt. In dem 
zylindrischen Ruhrer 101 A vom vertikalen Typ werden das PEL das Alkali und das EG vorher erhitzt und geruhrt. Die 
resultierende Aufschlammung wird durch eine Transport-Rohrleitung 10 unter einer FlieBkontrolle mittels eines Ventils 
10A in den zylindrischen Ruhrer 101B vom vertikalen I^p eingefuhrt. Bei dieser Ausfuhrungsform wird in dem zylin- 

55 drischen Ruhrer 101B vom vertikalen Typ gewunschten falls EG erneul zugegeben, bis das Massenverhaltnis von pulve- 
risierten Produkten aus verbrauchtem PET zu EG 1 : 2,0 bis 2,5 betragt. Dann wird der Inhalt einer Zersetzungsreaktion 
unterworfen und geruhrt, wobei ein Terephthaisauresalz und EG erhalten werden. Die Zersetzungsreaktions- Aufschlam- 
mung wird mittels einer Pumpe 41 durch eine Transport-Rohrleitung 11 in eine Fest-Fliissig-Trennstufe eingefuhrt unter 
einer Durchflusskontrolle mittels eines Ventils 11A. Danach wird der Arbeitsgang auf die gleiche Weise wie die in Bezug 

60 auf die Fig, 1 bcschriebcnc Bchandlung fortgesetzt. 

Zweite Ausfuhrungsform gemaB dem dritten Aspekt der vorliegenden Erflndung 

Die Fig. 11 zeigt die zweite Ausfuhrungsform gemaB dem dritten Aspekt der vorliegenden Erflndung. Die Fig. 11 
65 zeigt zwei Stufen, die der Vorerhitzungsstufe und der Zersetzungsreaktionsstufe, wie sie jeweils in Fig. 10 dargestellt 
sind, entsprechen. Bei dieser Ausfuhrungsform wird ein horizontaler Zersetzungsreaktor vom Schneckenpressen-TVp an- 
stelle des zylindrischen Ruhrers 101B vom vertikalen Typ der ersten Ausfuhrungsform gemaB dem dritten Aspekt der 
vorliegenden Erflndung verwendet. Dieser Zersetzungsreaktor ist in der gleichen Weise aufgebaut wie der in Fig. 1 ge- 

1 A 
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zeigte Reaktor. Die Aufschlammung, diedurch Vorerhitzen von PET, Alkali und EG und Riihren derselben erhalten wird, 
wird durch eine Transport-Rohrleitung 10 in einen Beschickungseinlass 3 des horizontalen Zersetzungsreaktors 1 vom 
Schneckenpressen-Typ unter Anwendung einer Durchflussregelung mitlels eines Ventils 10A eingefuhrt. Gewunschten- 
falls wird das EG in einen Beschickungseinlass 4 eingefuhrt. Dann vverden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem 
PET in dem Korperabschnitt einer Zersetzungsreaktion unterworfen, sodass ein Terephthaisauresalz und EG kontinuier- 5 
lich erhaiten werden. Die Zersetzungsreaktions- Aufschlammung wird aus einem kegelrormigen Abschnitt IB exLrudiert 
und in cine Fcst-Flussig-Trcnnstufe ubcrfuhrt. Danach wird dicscr Arbcitsgang auf die glcichc Wcise wie die in Bczug 
auf die Fig. 1 beschriebene Behandlung fortgesetzt. 

Dritte Ausfuhrungsform gemaB dem dritten Aspekt der vorliegenden Erfindung io 

Die Fig. 12 zeigt die dritte Ausfuhrungsform gemaB dem dritten Aspekt der vorliegenden Erfindung. Bei dieser Aus- 
fuhrungsform werden zum Vorerhitzen drei zylindrische Ruhrer 101 Al, 101A2 und 101A3 vom vertikalen Typ im Par- 
allelbetrieb verwendet anstelle des zylindrischen Ruhrers 101A vom vertikalen Typ der ersten Ausfuhrungsform gemaB 
dem dritten Aspekt der vorliegenden Erfindung verwendet. Dieser Zersetzungsreaktor hat den gleichen Aufbau wie der 15 
in Fig. 1 gezeigte Reaktor. Die fur das Vorerhitzen, bei dem die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET kristalli- 
sieren, erforderliche Zeit ist im allgemeinen langer als die Zeit, die fur die Zersetzungsreaktion erforderlich ist, wenn die 
pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET einer Zersetzungsreaktion unterworfen werden. Daher kann die Zerset- 
zungsreaktion mil dem zylindrischen Ruhrer 101B vom vertikalen Typ kontinuierlich durchgefiihrt werden wie die par- 
allele Arbeitsweise bei dieser Ausfuhrungsform, wenn das Vorerhitzen mit einer Vielzahl von zylindrischen Ruhrern 20 
vom vertikalen T^p durchgefiihrt wird. 

Zuerst werden PET, Alkali und EG durch eine Transport-Rohrleitung 10 in die zylindrischen Ruhrer 101A1, 101A2 
und 101A3 vom vertikalen Typ unter Anwendung einer Durchfluss-Kontrolle mittels der Ventile 10A1, 10A2 und 10A3 
eingefuhrt. In den zylindrischen Ruhrern 101 A 1 , 101 A2 und 101 A 3 vom vertikalen Typ werden PET, Alkali und EG vor- 
erhitzt und geruhrt. Die resultierende Aufschlammung wird dann durch eine Transport-Rohrleitung 10 in den zylindri- 25 
schcn Ruhrer 101B vom vertikalen Typ eingefuhrt unter Anwendung einer Durchfluss-Kontrolle mittels der Ventile 
10A1, 10A2 und 10A3. Danach wird dieser Arbeitsgang auf die gleiche Weise wie die in Bezug auf die Fig. 1 beschrie- 
bene Behandlung durchgefiihrt. 

Haufig sind Verunreinigungen wie Polypropyien (PP) und Polyethylen (PE) in den pulverisierten Produkten aus ver- 
brauchtem Polyethylenterephthalat enthalten. Diese Verunreinigungen schwimmen auf dem Losungsmittel, beispiels- 30 
weise Ethylenglycol (EG), wegen ihres geringeren spezifischen Gewichts als das Losungsmittel, wie in Tabelle 4 ange- 
geben. Bei den oben genannten Ausfuhrungsformen werden diese Verunreinigungen jedoch nicht vor dem Erhitzen ent- 
fernt. 

Tabelle 4 35 



vSubsranz Spezifisches Gewicht 

PP 0,90 

PE 0,91 bis 0,97 

EG 1,1155 40 

PET 1,56 bis 1,69 

Daher kann vor Durchfuhrung der Erhitzungsstufe eine Stufe vorgesehen sein, in der die Verunreinigungen, die wegen 
ihres geringeren spezifischen Gewichts als das Losungsmittel auf dem Losungsmittel schwimmen, entfernt werden. 45 

Beispiel 3 

Ein zylindrischer Ruhrer vom vertikalen Typ, der eine GroBe von 150 mm im Durchmesser und eine Hone von 
200 mm hat und mit einem Heizmantel auf seinem auBeren Umfang ausgestattet ist, wird mit 1200 g EG gefullt. Nach- 50 
dem die Zutaten auf eine Temperatur von 150°C erhitzt worden sind, werden 600 g pulverisierte Produkte aus verbrauch- 
tem PET, die jeweils die Gestalt eines 6 bis 8 mm-Quadrats haben, und 360 g Natriumcarbonat in den Ruhrer eingefuhrt. 
Dann werden die Zutaten 10 min lang geruhrt (Vorerhitzungsstufe). 

Danach wird die resultierende Aufschlammung in einen zylindrischen Ruhrer vom vertikalen Typ eingefuhrt, der den 
gleichen Aufbau hat wie der zylindrische Ruhrer vom vertikalen Typ der Vorerhitzungsstufe. Emeut werden 600 g EG 55 
zugegeben. Dann werden die Komponenten auf eine Temperatur von 180°C erhitzt und 10 min lang geruhrt (Zerset- 
zungsreaktion). 

Festes Terephthaisauresalz wird von der Zersetzungsreaktios-Aufschlammung abgetrennt. Der Ruckstand wird in 
Wasser gelost. SchlieBlich hat die gesamte Menge PET reagiert, d. h. 100% PET konnen in der Zersetzungsreaktion ver- 
wendet werden. 60 



Vergleichsbeispiel 1 

Ein zylindrischer Ruhrer vom vertikalen Typ, der eine GroBe von 150 mm im Durchmesser und eine Hohe von 
200 mm hat und mit einem Heizmantel auf seinem auBeren Umfang ausgestattet ist, wird mit 1800 g EG gefullt. Nach- 65 
dem die Zutaten auf eine Temperatur von 180°C erhitzt worden sind, werden 600 g pulverisierte Produkte aus verbrauch- 
tem PET, die jeweils die Gestalt von 6 bis 8 mm-Quadraten haben, und 360 g Natriumcarbonat in den Ruhrer eingefuhrt. 
Dann werden die Zutaten 30 min lang geruhrt. 
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Festes Terephthalsauresalz wird von der Zersetzungsreaktions-Aufschlammung abgetrennt. Der Rest wird in Wasser 
gelost. SchlieBlich sind 22 g PET nicht. umgesetzt. worden, d. h. 96,3% PET konnen in der Zersetzungsreaktion verwen- 
det werden. 

Durch das Vorsehen einer Vorerhitzungsstufe kann die Abtrennung von Terephthalsaure erhoht werden, auBerdem 
5 kann die Reaktion schnell fortschreiten. 

Ausfuhrungsform gemaB dem vierten Aspckt der vorlicgenden Erfindung 

GemaB dem vierten Aspekt der vorliegenden Erfindung werden vor Durchfuhrung der oben genannten Zersetzungsre- 
10 aktionsstufe (thermischen Crackungsstufe) die pulverisierlen Produkte aus verbrauchtem PET einem thermischen Abbau 
unterworfen. Der thermische Abbau kann mit einer thermischen Abbau- Vorrichtung, beispielsweise einem Schnecken- 
extruder 170, wie er in Fig. 13 dargestellt ist, durchgefiihrt werden. Der Schneckenextruder 170 umfasst einen auBeren 
Zylinder 171, in dessen Innenraum ein Vakuum herrscht; und eine Schnecke 172, die in Langsrichtung und koaxial mit 
dem auBeren Zylinder 171 angeordnet ist. Dann wird ein Trichter 173 auf die Oberseite des auBeren Zylinders 171 auf- 
15 gesetzt und die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET werden aus dem Trichter 173 eingefuhrt. Andererseits 
steht das spitze Ende des auBeren Zylinders 171 mit einer Duse 174 in Verbindung und die therrnisch abgebauten pulve- 
risierten Produkte aus verbrauchtem PET werden aus der Duse 174 ausgetragen. AuBerdem ist ein Heizmantel 175 auf 
dem auBeren Umfang des Schneckenextruders 170 vorgesehen und dieser Heizmantel 175 wird von einem Heizmedium 
durchslromt. 

20 Zuerst werden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET durch einen Trichter 173 in den Schneckenextruder 
170 eingefUhrt. Dann werden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET mit der Schnecke 172, die in dem auBe- 
ren Zylinder 171 angeordnet ist, zu dem vorderen Ende des Extruders (in dieser Figur von der linken Seite zur rechten 
Seite) transportiert. Dann werden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET mit dem Mantel 175 erhitzt und 
kontinuierlich einem thermischen Abbau unterworfen. Dieses Erhitzen wird vorzugsweise bei einer Temperatur von 290 

25 bis 330°C 5 bis 20 min lang durchgefiihrt. 

Alternativ kann der thermische Abbau durchgefiihrt werden mit einer Heizwalze 190, die im Prinzip in der Fig. 14 dar- 
gestellt ist. Die Heizwalze 190 umfasst eine PET-Zufuhrungs-Einrichtung 192 und Heizwalzen 191A, 191 B mit vonein- 
ander verschiedenen Achsen. Die Heizwalzen 191A, 191 B werden auf eine geeignete Temperatur, bei dieser Ausfuh- 
rungsform beispielsweise 350°C, erhitzt und in einer solchen Richtung gedreht, dass die einander gegenuberliegenden 

30 Oberflachen der Walzen nach unten bewegt werden. 

Urn die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET auszutragen, werden die pulverisierten Produkte durch einen 
Spalt, der zwischen den Heizwalzen 191A und 191 B gebiidet wird, nach unten transportiert. Wahrend die pulverisierten 
Produkte nach unten transportiert werden, werden sie erhitzt und kontinuierlich dem thermischen Abbau unterworfen. 
Die resultierenden, therrnisch abgebauten pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET werden mittels einer Zer- 

35 kleinerungs-Einrichtung 180 zu Stiicken mit je weils einer GroBe in der GroBenordnung von 3 bis 5 mm zerkieinert. Dann 
werden diese Stucke in die nachste Zersetzungsreaktionsstufe eingefuhrt. Danach wird der Arbeitsgang auf die gleiche 
Weise fortgesetzt wie die Warmebehandlung, die fur die oben genannten Ausfuhrungsformen angegeben ist, mit der foi- 
genden Ausnahme. 

Insbesondere wird bei dieser Ausfuhrungsform die Warrne in der nachsten Zersetzungsreaktionsstufe ausgenutzt. Es 
40 ist daher bevorzugt, dass die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET ohne Unterbrechung kontinuierlich in die 
Zersetzungsreaktionsstufe eingefuhrt werden, um die aus den pulverisierten Produkten aus verbrauchtem PET gewon- 
nene Warme wirksam auszunutzen. Als Zersetzungsreaktor kann anstelle des in der angegebenen Basis-Ausfuhrungs- 
form vcrwendeten Reaktors ein Reaktor verwendet werden, der den gleichen Aufbau hat wie der oben genannten 
Schneckenextruder 170. In diesem Fall werden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET, die einem thermi- 
45 schen Abbau unterworfen worden sind, sowie EG und Alkali durch den Trichter 173 in den Schneckenextruder einge- 
fuhrt. Die resultierende Aufschlammung kann dann durch die Diise 174 aus dem Extruder ausgetragen werden. 

Beispiel 4 

50 Die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET, die jeweils die Gestalt eines 6 bis 8 mm-Quadrats haben, werden 
kontinuierlich in einen Schneckenextruder eingefuhrt, wie er beispielsweise in Verbindung mit dem vierten Aspekt der 
vorliegenden Erfindung dargestellt ist. Dann werden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET auf eine Tempe- 
ratur von 280 bis 300°C erhitzt, sodass die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET einem thermischen Abbau un- 
terworfen werden. Danach werden die therrnisch abgebauten pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET zu Stiicken 

55 weiter zerkieinert, die jeweils die Gestalt von 3 bis 5 mm-Quadraten haben (thermische Abbau- und Zerkleinerungs- 
stufe). 

Ein zylindrischer Ruhrer vom vertikalen Typ, der die GroBe 150 mm im Durchmesser und 200 mm Hone aufweist und 
mit einem Heizmantel auf seinem auBeren Umfang ausgestattet ist, wird mit 1800 g EG gefullt und auf eine Temperatur 
von 180°C erhitzt. Danach werden 600 g der pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET, die der oben genannten 
60 thermischen Abbau- und Zerkleinerungsstufe unterworfen worden sind, und 360 g Natriumcarbonat in den zylindrischen 
. Ruhrer vom vertikalen Typ eingefuhrt. Dann werden die Zutaten 15 min lang geriihrt (Zersetzungsreaktionsstufe). 

Die resultierende Zersetzungsreaktions-Aufschlammung wird einer Fest-Fliissig-Trennung unterworfen, wobei man 
ein festes Terephthalsauresalz erhalt. Dann wird das feste Salz in Wasser gelost. SchlieBlich hat die gesamte PET-Menge 
reagiert, d. h. 100% PET konnen in der Zersetzungsreaktion verwendet werden. 
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Vergleichsbeispiel 2 

Ein zylindrischer Ruhrer vom vertikalen Typ, der eine GroBe von 150 mm im Durchmesser und eine Hone von 
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200 mm aufweist und nut einem Heizmantel auf seinem auBeren Umfang ausgestattet ist, wird mit 1800 g EG gefiillt und 
auf eine Temperatur von 180°C erhitzt. Danach werden 600 g pulverisierte Produkre aus verbrauchtem PRT und 360 g 
Nalriumcarbonat in den zylindrischen Ruhrer vom vertikalen Typ eingefuhrt. Dann werden die Zutaten 30 min lang ge- 
ruhrt (Zersetzungsreaktionsstufe). 

Die resultierende Zersetzungsreaktions-Aufschlammung wird einer Fesl-Fliissig-Trennung unterworfen, sodass ein 5 
testes Terephthalsauresalz erhalten wird. Dann wird das teste Salz in Wasser gelost. SchlieBlich bleiben 22 g PET nicht- 
umgcsctzt zuriick, d. h. 96,3% PET konncn in dcr Zersetzungsreaktion vcrwcndet werden. 

Durch Vorsehen der thermischen Abbaustufe vor Durchfuhrung der Zersetzungsreaktionsstufe kann die Ruckgewin- 
nung der Terephthalsaure erhbht werden, auBerdem kann die Reaktion schnell fortschreiten. 

to 

Erste Ausfuhrungsform gemaB dem funften Aspekt der voriiegenden Erfindung 

Die Fig. 15 und 16 zeigen die erste Ausfuhrungsform gemaB dem funften Aspekt der voriiegenden Erfindung. Bei die- 
ser Ausfuhrungsform wird ab Beginn der Herstellung der Losung des Terephthalsauresalzes das Verfahren nur mit einer 
Zersetzungs-Trennungs-Auflosungseinrichtung 120 durchgefuhrt. Die Zersetzungs-Trennungs-Auflosungseinrichtung 15 
120 umfasst eine Vakuumkammer 121 und einen Zersetzungsreaktor 122 vom horizon talen Typ, der mit der Boden- 
Oberflache der Vakuumkammer 121 in Verbindung steht und eine Achse in horizontaler Richtung aufweist. Die Vaku- 
umkammer 121 ist mit einem Beschickungseinlass 124 ausgestattet, durch den die pulverisierten Produkte aus ver- 
brauchtem PET und das Alkali in die Vakuumkammer 121 eingefiihrt werden. Die Vakuumkammer 121 ist auch mil ei- 
nem Beschickungseinlass 123 ausgestattet, durch den das Losungsmittel (EG) und Wasser zum Auflosen des festen Te- 20 
rephthalsauresalzes in die Vakuumkammer 121 eingefiihrt werden. Dann wird die Vakuumkammer 121, die mit einem 
Absaugeinlass 125 ausgestattet ist, mit einer Evakuierungs-Einrichtung (nicht dargestellt), bei spiels weise einer Vakuum- 
pumpe, verbunden. Der Zersetzungsreaktor 122 ist auBerdem auf einem Umfangsabschnitt 122A seiner auBeren Ober- 
flache mit einer Heizeinrichtung ausgestattet, bei dieser Ausfuhrungsform ein Heizmantel 126B, durch den ein Heizrne- 
dium stromt. Dann ist in dem Zersetzungsreaktor 122 eine Ruhrschaufel 127 vorgesehen, die eine Achse entlang der 25 
Achse der Zersctzungsrcaktors 122 aufweist und die sich bis zur innercn Oberflache des Umfangsabschnitts 122A cr- 
streckt. AuBerdem ist die Vakuumkammer 121 mit einer Heizeinrichtung, in diesem Fall ein Heizmantel 126A, durch den 
ein Heizmedium stromt, auf der auBeren Oberflache des Umfangsabschnitts ausgestattet. 

In die Zersetzungs-Trennungs-Auflosungseinrichtung 120 wird zuerst durch den Beschickungseinlass 123 das EG 
(Losungsmittel) in die Vakuumkammer 121 eingefiihrt. Das eingefuhrte EG stromt uber die Bodenoberftache 121A und 30 
wird in dem Zersetzungsreaktor 122 gesammelt. Dann wird das gesammelte EG auf eine Temperatur von 120 bis 190°C, 
bei dieser Ausfuhrungsform auf eine Temperatur von 180°C, mittels des Heizmantels 126B erhitzt. Nachdem des EG er- 
hitzt worden ist, weden die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET und Alkali durch den Beschickungseinlass 
124 eingefiihrt. Die Zutaten werden mittels der Ruhrschaufel 127 geruhrt. Auf diese Weise werden die pulverisierten 
Produkte aus verbrauchtem PET einer Zersetzungsreaktion unterworfen, sodass Terephthalsaure und EG erhalten werden 35 
(Zersetzungsreaktionsstufe). 

Wie oben angegeben, wird dann, wenn ein Carbonat wie Natriumcarbonat als Alkali zugefuhrt wird, im Augenblick 
des Beginns der Zersetzungsreaktion Kohlendioxid gebildet. Daher ist ein Tnertgas (z. B. StickstofI) nicht erforderlich. 

Auch nach Beendigung der Zersetzungsreaktion muss die Heiztemperatur aufrechterhalten werden und auch das Ruh- 
ren muss aufrechterhalten werden und bei dieser Ausfuhrungsform wird das Ruhren mit der Ruhrschaufel 127 fortge- 40 
setzt. In dieser Situation wird eine Evakuierung durch den Absaugeinlass 125 mit der Evakuierungs-Einrichtung (nicht 
dargestellt) durchgefuhrt, sodass das Innere der Zersetzungs-Trennungs-Auflosungseinrichtung 120 (d. h. das Innere der 
Vakuumkammer 121 und des Zersctzungsrcaktors 122) evakuicrt wird. Dadurch wird das EG vcrdampft und dieser Was- 
serdampf wird durch den Ansaugeinlass 125 aus der Vakuumkammer ausgetragen. In dem Zersetzungsreakor 122 bleibt 
daher das feste Terephthalsauresalz zuriick (Fest-Fliissig-Trennstufe). In diesem Fall ist es bevorzugt, dass das EG ver- 45 
dampft wird, bis die in dem festen Terephthalsauresalz enthaltene EG-Menge auf 20 bis 30 Massenprozent derselben her- 
abgesetzt worden ist. 

In der Fest-Fliissig-Trennstufe kann das feste Terephthalsauresalz an der inneren Oberflache des Umfangs-Abschnitts 
122A der Reaktionskammer 122 haften. Bei dieser Ausfuhrungsform erstreckt sich jedoch die Ruhrschaufel 127 bis zur 
inneren Oberflache des Umfangs-Abschnitts 122A des Zersetzungsreaktors 122. Insbesondere ist an dem spitzen Ende 50 
der Ruhrschaufel 127 ein Kratzer 127A vorgesehen. Daher tritt dieses Problem nicht auf. 

Nach Beendigung der Verdampfung des EG wird Wasser in der 3- bis 5-fachen Menge, bezogen auf die Menge des fe- 
sten Terephthalsauresalzes, zur Uberfuhrung durch den Beschickungseinlass 123 in die Zersetzungs-Trennungs-Auflo- 
sungseinrichtung 120 verwendet. In der Auflosungseinrichtung wird das feste Terephthalsauresalz in Wasser gelost (Auf- 
losungsstufe). In diesem Fall kann dann, wenn der Innenraum des Zersetzungsreakt ors 122 auf eine Temperatur von etwa 55 
90°C erhitzt wird, die Auflosung leicht durchgefuhrt werden. 

Die Losung des Terephthalsauresalzes, die bei diesem Auflosen entsteht, wird durch ein Ventil 128 aus der Zerset- 
zungs-Trennungs-Auflosungseinrichtung 120 ausgetragen und in die nachste Stufe uberfuhrt. Danach wird der Arbeits- 
gang auf die gleiche Weise, wie fiir die Behandlung unter Bezugnahme auf die Fig. 1 beschrieben, fortgesetzt. 

60 

Zweite Ausfuhrungsform gemaB dem funften Aspekt der voriiegenden Erfindung 

Die Fig. 17 zeigt die zweite Ausfuhrungsform gemaB dem funften Aspekt der voriiegenden Erfindung. Bei dieser Aus- 
fuhrungsform wird zur Durchfuhrung der Fest-Flussig-Trennung von Terephthalsauresalz und EG gemaB dem ersten 
Aspekt der voriiegenden Erfindung anstelle der Fest-Fliissig-Trennung und anstelle des Zentrifugen- Separators eine L6- 65 
sungsmittel-Entfernungsvorrichtung 130 verwendet. 

DieLosungsmittel-Entfernungsvorrichtung 130 weist einen Evakuierungs-Behalter 131, der mit einem Beschickungs- 
einlass 132 ausgestattet ist, durch den eine thermische Crackungs-Aufschlammung, die in der Zersetzungsreaktionsstufe 
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gebildet worden ist (Vorrichtung), eingefuhrt wird, und einen Losungsmittelaustrags-Auslass 133 auf, durch den das ent- 
femte Losungsmittel (in dieser Ausfuhrungsform das RG) und eine Monomer-Komponente, d. h. das EG, das aus den 
pulverisierten Produkten aus verbrauchtem PET gebildet wird, ausgetragen. Die thermische Crackungs-Aufschlammung 
lasst man durch den Beschickungseinlass 132 mittels einer Falleinrichtung (nicht dargestelh) in den Verdampfungs-Be- 

5 halter 130 fallen. In dem Korperabschnitt 131 ist eine zylindrische rotierende Walze 134 vorgesehen, sodass die herun- 
tergefallene Aufschlammung mit der Walze 134 in Kontakt gebracht werden kann. Die zylindrische Walze 134 weist eine 
Heizoberflache 134B auf, die durch das Hcizmcdium 134A in einer Welle der Walze auf cine Tempcratur crhitzt wird, die 
gleich oder hoher ist als der Siedepunkt des Losungsmittels. Bei dieser Ausfuhrungsform wird insbesondere EG als L6- 
sungsmittel verwendet und die Temperatur der Heizoberflache 134B betragt 200°C oder hoher. 

10 In der Losungsmittel-Entfernungsvorrichtung 130 lasst man zuerst die thermische Crackungs-Aufschlammung durch 
den Beschickungseinlass 132 in den Verdampfungs-Behalter 131 mittels einer Falleinrichtung fallen. Die heruntergefal- 
lene thermische Crackungs-Aufschlammung wird mit der rotierenden Walze 134 in Kontakt gebracht. Die rotierende 
Walze 134 rotiert um die Welle und sie weist eine Heizoberflache 134B auf, deren Temperatur gleich oder hoher ist als 
der Siedepunkt des Losungsmittels. Deshalb wird das Losungsmittel verdampft in dem Augenblick, in dem es mit der ro- 

15 tierenden Walze 134 in Kontakt gebracht wird. Die Heizoberflache kann eben geformt sein, sie kann aber auch walzen- 
fbrmig sein. Es ist jedoch bevorzugt, dass die Heizoberflache walzenformig ist, weil die Temperatur durch Rotierenlas- 
sen konstant gehalten werden kann. Der aus dem EG-Behalter stammende Wasserdampf kann abgetrennt und in die Zer- 
setzungsreaktionsstufe (-vorrichtung) zuruckgefuhrt werden. AuBerdem kann durch Einsteilung der Rotationsgeschwin- 
digkeit der rotierenden Walze 134 und der Temperatur der Heizoberflache 1348 die Menge des verdampften EG gesteuert 

20 (kontrolliert) werden. 

Durch das Verdampfen des EG wird die thermische Crackungs-Aufschlammung zu einem Fest.st.ofF, der hauptsachlich 
das feste Terephthalsauresalz enthalt, das man in den unteren Abschnitt des Verdampfungs-Behalters 131 fallen lasst. 
Der so heruntergefallene Feststoff wird durch den Austragsauslass 135 aus dem Verdampfungs-Behalter 131 ausgetragen 
und in eine Auflosungsstufe uberfuhrt. Danach wird dieser Arbeitsgang auf die gleiche Weise wie oben angegeben fort- 
25 gesetzt. 

Was die thermische Crackungs-Aufschlammung angeht, so wird, statt sic in Form des fcsten Terephthalsauresalzes in 
die Auflosungsstufe zu uberfuhren, Wasser in der Korperabschnitt 131 eingefuhrt, in dem das feste Terephthalsauresalz 
in dem Wasser gelost wird, wobei man eine Losung des Terephthalsauresalzes erhalt. 

30 Beispiel 5 

Ein zylindrischer Ruhrer vom vertikalen Typ, der eine GroBe von 150 mm im Durchmesser und eine Hone von 
200 mm aufweist und mit einem Heizmantel auf seinem auBeren Umfang ausgestattet ist, wird mit 1800 g EG gefullt und 
auf eine Temperatur von 180°C erhitzt. Danach werden 600 g der pulverisierten Produkte aus verbrauchtem PET, die je- 

35 weils die Gestalt eines 6 bis 8 mm-Quadrats haben, und 360 g Natriumcarbonat in den zylindrischen Ruhrer vom verti- 
kalen Typ eingefuhrt. Dann werden die Zutaten 30 min lang geriihrt. 

Danach wird das Innere des zylindrischen Ruhrers vom vertikalen Typ mittels einer Vakuumpumpe auf ein Vakuum 
von 100 mm Hg evakuiert und die Zutaten werden 30 min lang geriihrt, scxlass das EG verdampft. Dann wird ein Fest- 
stoff erhalten. Die in dem Feststoff enthaltene EG-Menge betragt 20 Massenprozent. 

40 AnschlieBend wird Wasser in der 5-fachen Menge, bezogen auf den FeststofF, in den zylindrischen Ruhrer vom verti- 
kalen Typ eingefuhrt, sodass eine Losung des Terephthalsauresalzes erhalten wird. Diese Losung des Terephthalsaure- 
salzes wird filtriert durch ein schrag angeordnetes Sieb zur Entfernung der unloslichen Vemnreinigungen wie nicht um- 
gesctztcs PET, PP und PE. Als Ergebnis erhalt man 18 g nicht umgesctztes PET. 97% PET haben reagiert. 

45 Erste Ausfuhrungsform gemaB dem sechsten Aspekt der vorliegenden Erfindung 

Nachstehend wird die erste Ausfuhrungsform gemaB dem sechsten Aspekt der vorliegenden Erfindung erlautert. Bei 
dem sechsten Aspekt der vorliegenden Erfindung wird in der Neutralisations- und Kristallisationsstufe, wie sie oben be- 
schrieben worden ist, die Saure in mehreren Stufen zugegeben. Bei dieser Ausfuhrungsform wird die Saure insbesondere 
50 in zwei Stufen zugegeben und der pH-Wert der Losung in der zweiten Neutralisationsstufe wird auf 2 bis 4 eingestellt. 
AuBerdem wird die Losung in der zweiten Neutralisationsstufe in einen Klassierer uberfuhrt, in dem die Terephthalsaure- 
Kristalle, die je weils eine TeilchengroBe mit einem vorgegebenen Wert haben oder kleiner sind, klassiert werden. Die auf 
diese Weise klassierten Terephthalsaure-Kristalle werden in die Losung der ersten Neutralisationsstufe zuriickgefuhrt, 
um sie aufzulosen. 

55 Bei der in Fig. 18 dargestelllen Ausfuhrungsform werden konkret ein Behalter 142 und eine Neutralisationskammer 
143 fur die Neutralisation der ersten Stufe verwendet (erste Neutralisationsstufe). Andererseits werden ein Behalter 144 
und eine Neutralisationskammer 145 fur die Neutralisation der zweiten Stufe verwendet (zweite Neutralisationsstufe). 
SchlieBlich wird ein Klassierer 146 zur Klassierung der Terephthalsaure-Kristalle, die jeweils eine TeilchengroBe mit ei- 
nem vorgegebenen Wert haben oder kleiner sind, verwendet. 

60 Zucrst wird die Losung des Terephthalsauresalzes, die aus der Fcst-Fliissig-Trcnnungs-, Auflosungs- und Verunreini- 
gungs-Entfernungsstufe stammt, in eine Verunreinigungs-Entfernungs- Vorrichtung eingefuhrt, bei dieser Ausfuhrungs- 
form eine mit Aktivkohle gefullte zylindrische Adsorptionskolonne 104 vom vertikalen Typ. Davor erfolgt die Arbeits- 
weise auf die gleiche Weise wie oben angegeben. Dann wird diese Losung vorubergehend gesammelt in einem Vorrats- 
behalter 140 fiir die Losung des Terephthalsauresalzes. Die gesammelte Losung des Terephthalsauresalzes wird mittels 

65 einer Pumpe 150 durch eine Transport-Rohrleitung 155 transportiert und auf eine Temperatur von 95°C erhitzt mittels ei- 
nes Warmeaustauschers 141, der mit der Transport-Rohrleitung 155 zu dem Behalter 142 ausgestattet ist. Der Behalter 
142 ist auf der stromaufwarts gelegenen Seite der Neutralisationskammer 143 angeordnet. In der Kammer 143 ist ein 
Ruhrer 142A vorgesehen. Als Behalter kann die in Fig. 4 dargestellte Vorrichtung verwendet werden. Diese alternative 

10 
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Vorrichtung dient als Neutralisationskammer bei der in Fig. 1 dargestellten Ausfuhrungsform. In dem Behalter 142 wird 
Saure, z. B. Schwefelsaure, zu der Losung des aus dem Vorrats-Behalter 140 stammenden Terephrhalsauresalzes zuge- 
geben und die aus dein Klassierer 146 stammende Losung der feinen Terephthalsaure-Kristalle (wie nachstehend ange- 
geben) wird zugemischt und die Zutaten werden mit dem Ruhrer 142A geruhrt. Die resultierende Losung des Terepht- 
halsauresalzes wird auBerdem in die Neutrahsationskammer 143 eingefuhrt, in der sie mit einem Ruhrer 143A geruhrt 5 
wird (erste Neutralisationsstufe). 

In der crsten Neutralisationsstufe wird die Saure so zugegeben, dass die Terephthalsaure in der Neutralisationskammer 
143 nicht kristallisiert, beispielsweise so, dass der pH-Wert der Losung in der Neutralisationskammer 143 auf 6 einge- 
stellt werden kann. In dieser Stufe wird das Alkali, das in der thermischen Crackungsstufe zugegeben worden ist, neu- 
tralisiert zu dem Alkalisalz. 10 

Nach der Neutralisation der Losung des Terephthalsauresalzes in der Neutralisationskammer 143 wird diese Losung 
aus dem oberen Abschnitt 143B des Umfangs der Neutralisationskammer 143 ausgetragen und durch eine Transport- 
Rohrleitung 156 zu einem Behalter 144 transportiert, der den gleichen Aufbau hat wie der Behalter 142. 

In dem Behalter 144 wird Saure, z. B. Schwefelsaure, zu der Losung des aus der Neutralisationskammer 143 stam- 
menden Terephthalsauresalzes zugegeben und die Zutaten werden mit dem Ruhrer 144A geruhrt. Die resultierende Lo- 15 
sung des Terephthalsauresalzes wird auBerdem in eine Neutralisationskammer 145 uberfuhrt, die den gleichen Aufbau 
hat wie die Neutralisationskammer 143 und in der sie mit einem Ruhrer 145A geruhrt wird (zweite Neutralisationsstufe). 

In der zweiten Neutralisationsstufe wird die Saure so zugegeben, dass die Terephthalsaure aus der Losung in der Neu- 
tralisationskammer 145 kristallisiert, beispielsweise so, dass der pH-Wert der Losung in der Neutralisationskammer 145 
auf 2 bis 4 eingestellt werden kann. 20 

Die resultierende Losung, in der die Terephthalsaure-Kristalle enthalten waren, wird aus dem oberen Abschnitt 145B 
der Umfangsseite der Neutralisationskammer 145 ausgetragen und durch eine Transport- Rohrleitung 157 in einen Klas- 
sierer 146 uberfuhrt. 

Aus dem Klassierer 146 wird die uberstehende Russigkeit, die in einem vorgegebenen Mengenbereich darin verblie- 
ben ist, d. h. die Losung, welche die Terephthalsaure-Kristalle enthalt, die jeweils eine TeilchengroBe mit dem vorgege- 25 
benen Wert haben und kleiner sind (die feinen Terephthalsaure-Kristalle), durch cincn oberen Abschnitt 146B auf der 
Umfangsseite des Klassierers 146 ausgetragen und durch eine Transport-Rohrleitung 159 mittels einer Pumpe 151 in den 
Behalter 142 zuruckgefuhrt. Auf diese Weise kann die TeilchengroBe der Terephthalsaure-Kristalle gleichmaBig erhoht 
werden (durchschnittliche TeilchengroBe). 

Nachdem die uberstehende Russigkeit zuruckgefiihrt worden ist, wird die Terephthalsaure- Losung, die in dem Klas- 30 
sierer 146 enthalten ist, aus seinem Boden ausgetragen und durch eine Transport-Rohrleitung 158 in eine Fest-Flussig- 
Trennungs- und Waschstufe uberfuhrt. Danach wird der Arbeitsgang auf die gleiche Weise wie bei der Basis- Ausfuh- 
rungsform durchgefuhrt. 

Zweite Ausfuhrungsform gernaB dem sechsten Aspekt der vorliegenden Erfindung 35 

Die Fig. 19 zeigt die zweite Ausfuhrungsform gemaB dem sechsten Aspekt der vorliegenden Erfindung. Diese zweite 
Ausfuhrungsform hat den gleichen Aufbau wie die erste Ausfuhrungsform mil Ausnahme des Unlerschieds in Bezug auf 
die Behandiung nach der Neutralisation. Bei der zweiten Ausfuhrungsform wird die Losung, die Terephthalsaure-Kri- 
stalle als Folge der Neutralisation in einer Neutralisationskammer 145 enthalt, in zwei Teile aufgeteilt: den oberen 40 
Schichtteil und den unteren Schichtteil. Die in dem oberen Schichtteil verbleibende Losung (die Losung, die feine Te- 
rephthalsaure- Kristall enthalt) wird aus dem oberen Abschnitt 145B der Umfangsseite der Neutralisationskammer 145 
ausgetragen und durch eine Transport-Rohrleitung 160 in den Behalter 142 zuruckgefuhrt. Andererseits wird die in dem 
unteren Schichtteil verbliebene Losung (die Losung, die Terephthalsaure-Kristalle enthalt, die jeweils eine vergleichs- 
weise groBe TeilchengroBe haben) aus dem Boden der Neutralisationskammer 145 ausgetragen. Die auf diese Weise aus- 45 
getragene Losung wird mittels einer Pumpe 152 teilweise durch eine Transport-Rohrleitung 158 zu einer Fest-Flussig- 
Trennstufe transportiert. Dann wird der Rest, gewiinschtenfalls aufgetrennt in Terephthalsaure-Kristalle und Wasser oder 
dgl, und die Terephthalsaure-Kristalle werden durch eine Transport-Rohrleitung 161 in den Behalter 142 zuruckgefuhrt, 
um dort wieder aufgelost zu werden. Auf diese Weise kann die Reinheit der Terephthalsaure-Kristalle erhoht werden. 
AuBerdem kann die TeilchengroBe jedes Kris tails weiter erhoht werden. 50 



Beispiel 6 

Das Terephthalsauresalz, das aus der thermischen Crackung der pulverisierten Produkte aus verbrauchtern PET 
slammt, wird in Wasser aufgelost, sodass eine Losung des Terephthalsauresalzes erhalten werden kann. Dann werden die 55 
unloslichen Verunreinigungen mit einem Filter entfernt und die loslichen Verunreinigungen werden mit Aktivkohle ent- 
fernt. 

Die Losung, aus der die Verunreinigungen entfernt worden sind, enthalt 10 Massenprozent Terephthalsauresalz, 10 
Massenprozent EG und 20 Massenprozent Alkali. AnschlieBend wird diese Losung auf eine Temperatur von 95°C er- 
hitzt. Dann wird diese erhitzte Losung kontinuierlich in den erstcn Reaktor (cinen Glasbecher, der mit einem Ruhrer aus- 60 
gestattet ist) mit einer GroBe von 200 mm im Durchmesser und einer Hohe von 300 mm mit einer Durchrlussrate von 
60 kg/h kontinuierlich eingefuhrt. In den ersten Reaktor wird die aus dem nachstehend angegebenen Klassierer stam- 
mende Terephthalsaure-Losung mit einer Durchrlussrate von 60 kg/h kontinuierlich eingefuhrt. AuBerdem wird 4 N 
Schwefelsaure kontinuierlich zu dem ersten Reaktor zugegeben, sodass der pH-Wert der Losung auf 6 eingestellt wird. In 
dem ersten Reaktor wird die Terephthalsaure nicht kristallisiert (erste Neutralisationsstufe). 65 

Die Losung des Terephthalsauresalzes wird aus der oben genannten ersten Neutralisationsstufe kontinuierlich ausge- 
tragen und in den zweiten Reaktor (einen Glasbecher, der mit einem Ruhrer ausgestattet ist) mit der GroBe von 200 mm 
im Durchmesser und mit einer Hohe von 300 mm kontinuierlich eingefuhrt. In den zweiten Reaktor wird 4 N Schwefel- 
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saure kontinuierlich so zugegeben, dass der pH-Wert der Losung auf 3 eingestellt wird. SchiieBLich kristallisiert die Te- 
rephthal saure (zweite Neutraiisationsstufe). 

Die aus dem zweiten Reaktor erhaltene Terephthalsaure- Losung wird in den Klassierer uberfuhrt, in dem die Losung 
klassiert wird. Dann wird die iiberstehende Fliissigkeit in dem Klassierer in die Losung in der ersten Neutraiisationsstufe 
5 zuruckgefuhrt. 

Die zuruckbleibende Terephthalsaure-Losung wird durch eine FiLtrats-, Wasch- und Trocknungsstufe gefiihrt, sodass 
cine gctrocknctc Terephthalsaure crhalten wird. Die durchschnittlichc TeilchengroBe bctragt 30 um und die Rcinhcit bc- 
tragt 99,9%. 

10 Erlauterung der Zeichnungen 

Fig- 1 

I Alkali 

15 2 Zersetzungsreaktionsstufe 

3 Fest-Ftussig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungen-Entfernungsstufe 

4 heiBes Wasser 

5 Verunreinigungen-Entfernungsstufe 

6 heiBes Wasser 

20 7 Neutralisations- und Kristallisationsstufe 

8 Saure 

9 Verunreinigungen 

10 Fest-Flussig-Trennungs- und Waschstufe 

II Wasser 

25 12 Trocknungsstufe 

13 Kuhlcn 

14 Kondensations-, Kristallisations- und Mirabilit-Abtrennungsstufe 

15 Kuhlen 

16 Wasser 

30 17 Wasserdampf 

18 zuriickgewonnene Terephthalsaure 

19 Alkalisalz 

Fig. 2 

35 

20 Alkali 

21 Beschickungs-, Zersetzungsreaktions- und Extrusionsabschnitt 

22 Austragsabschnitl 

40 Fig. 3 

23 Laufrichtung 

24 Riissigkcitsaustrag 

25 abgetrennte Losung 
45 26 Gasaustrag 

27 Waschwasser 

28 Verunreinigungs-Austrag 

Fig. 4 

50 

29 Saure (Schwefelsaure) 

30 Terephthalsauresalz-Losung 

Fig. 5 

55 

31 bleibt bei Raumtemperatur 

32 TeilchengroBe 

33 85°C, 30-minutiges Ruhren 

34 TeilchengroBe, um 

60 

Fig. 6 

35 Aufschlammung von Terephthalsaure-Kristallen 

36 Laufrichtung 

65 37 Fliissigkeitsaustrag 

38 Riissigkeitsausu-ag 

39 Waschwasser 

40 Kuchen-Austrag 
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43 Alkali 
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45 Fest-Fliissig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungen-Entfernungsstufe 

46 heiBes Wasser 

47 Verunreinigungen-Entfernungsstufe 

48 heiBes Wasser 

49 Neutralisations- und Kristailisationsstufe 

50 aus der Kondensations-, Kristallisations- und Mirabilit-Abtrennungsstufe 

51 zur Fest-Fllissig-Trennungs- und Waschstufe 

Fig. 8 

52 Zersetzungsreaktionsstufe 

53 Fest-Riissig-Trennungsstufe 

54 Alkali 

55 Wasser 

56 Auflosungsstufe 

57 Wasser 

58 Verunreinigungen-Entfernungsstufe 

59 heiBes Wasser 
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61 Saure 

62 Fest-Fliissig-Trennungs- und Waschstufe 

63 Wasser 
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65 Kuhlen 

66 Kondensations-, Kristallisations- und Mirabilit-Abtrennungsstufe 

67 zuruckgewonnene Terephthalsaure 

68 Kuhlen 

69 Wasser 
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Fig. 9 

71 Zersetzungsreaktions-Aufschlammung 

72 Laufrichtung 

73 Fliissigkcitsaustrag 

74 Flussigkeitsaustrag 

75 Gasaustrag 

76 Waschwasser 

77 Kuchenaustrag 

Fig. 10 

78 Vorerhitzungsstufe 

79 Zersetzungserhitzungsstufe 

80 zur Fest-Flussig-Trennungsstufe 

81 Alkali 

Fig. 11 

82 Vorerhitzungsstufe 

83 Zersetzungserhitzungsstufe 
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85 Alkali 

Fig. 12 
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88 zur Fest-Flussig-Trennungsstufe 
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Fig. 13 

91 zur Zersetzungsreaktionsstufe 

5 Fig. 14 

92 roticrcnd 

93 rotierend 

94 zur Zersetzungsreaktionsstufe 

10 

Fig. 15 

95 Wasser 

96 Alkali 

15 97 zur Absaugpumpe 

98 Rotationsrichtung 
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Fig. 16 

20 

100 Rotationsrichtung 
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Fig. 17 

25 

102 Zcrsctzungs-Aufschlammung 

103 Rotationsrichtung 

104 testes Terephthalsauresalz 

30 Fig. 18 

105 aus der Fest-Fliissig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungen-Entfemungsstufe 

106 heiBes Wasser 

107 erste Neutralisationsstufe 
35 108 Saure 

109 zweite Neutralisationsstufe 

110 Saure 

111 zur Fest-Fliissig-Trennungs- und Waschsi.ufe 

40 Fig. 19 

112 aus der Fest-Fliissig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungen-Entfernungsstufe 

113 heiBes Wasser 

114 erste Neutralisationsstufe 
45 115 Saure 

116 zweite Neutralisationsstufe 

117 Saure 

118 Fest-Fliissig-Trennung 

119 zur Fest-Fliissig-Trennungs- und Waschstufe 

50 

Patentanspriiche 

1. Verfahren zur Riickgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylen- 
terephthalat, wobei das Verfahren die folgenden Stufen umfasst: 
55 (1) eine Zersetzungsreaktionsstufe, in der die pulverisierten Produkle aus verbrauchtem Polyethylentereph- 

thalat kontinuierlich der Zersetzungs-Reaktion in Ethylenglycol in Gegenwart von Alkali unterworfen werden, 
das in einer aquimolaren Menge oder in einer uberschussigen Molmenge, bezogen auf das Polyethylentereph- 
thalat, vorliegt, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen; 

(2) eine Fest-Fliissig-Trennungs-, Auflosungs- und Verunreinigungs-Entfernungs-Stufe, in der das genannte 
60 Ethylenglycol von der Zcrsetzungsreaktions-Aufschlammung aus Terephthalsauresalz und Ethylenglycol ab- 

getrennt wird und das feste Terephthalsauresalz in Wasser gelost wird und unlosliche Verunreinigungen ent- 
fernt werden; 

(3) eine Neutralisations- und Kristallisations-Stufe, in der die Losung des genannten Terephthalsauresalzes 
mit Saure neutralisiert wird, sodass Terephthalsaure kristailisiert werden kann; 

65 (4) eine Fest-Fliissig-Trennungs- und Wasch-Stufe, in der die resultierende Aufschlammung der Terephthal- 

saure-Kristalle einer Fest-Fliissig-Trennung unterworfen wird, sodass die Terephthalsaure-Kristalle erhalten 
und gewaschen werden konnen; und 

(5) eine Trocknungs- und Pulverisierungsstufe, in der die gewaschenen Terephthalsaure-Kristalle getrocknet 

TO 
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und pulverisiert werden. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, worin das Alkali, das hauptsachlich Natriumcarbonal umfasst, als das genannte Al- 
kali und Schwefelsaure als die genannte Saure verwendet werden. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, das auBerdem umfasst: 

eine Kondensations-, Kristallisations- und Mirabilit-Entfernungsstufe, in der das Wasser, das in der Russigkeit ent- 5 
halten ist, die in der Trennstufe (4) erhalten wird, verdampft wird, sodass ein ALkalisulfat kristallisiert und abge- 
Lrcnnt werden kann. 

4. Verfahren nach Anspruch 1, worin in der Stufe (2) durch Verwendung einer Vakuum-Filtrier-Auflosungseinrich- 
tung vom Quervorschubband-Typ die Abtrennung von Ethylenglycol, die Auflosung des festen Terephthalsauresal- 
zes und die Entfernung unloslichen Verunreinigungen kontinuierlich durchgefuhrt werden. 10 

5. Verfahren nach Anspruch 1, das auBerdem die folgenden Stufen umfasst: 

(6) eine Ruckfuhrungsstufe, in der das genannte Ethylenglycol, das durch Fest-Flussig-Trennung in der ge- 
nannten Stufe (2) erhalten wird, in die genannte Stufe (1) zuruckgefuhrt wird; und 

(7) eine Verdampfungs-, Kristallisations-, Abtrennungs- und Ruckfuhrungsstufe, in der das Wasser, das in der 
Russigkeit enthalten ist, die bei der Fest-Riissig-Trennung der genannten Stufe (4) erhalten wird und die das 15 
Salz, Wasser und Ethylenglycol enthalt, verdampft wird, sodass das genannte Salz kristallisiert und abgetrennt 
werden kann und dann das verbleibende Ethylenglycol in die genannte Stufe (1) zuruckgefuhrt wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 1, das auBerdem die folgende Stufe zwischen den genannten Stufen (2) und (3) um- 
fasst: 

(8) eine Stufe zur Entfernung von loslichen Verunreinigungen, in der die loslichen Verunreinigungen, die in 20 
der T Asung in der genannten Stufe (2) enthalten sind, mit einem mit einem Adsorption smittel gefiillten Adsor- 
ber kontinuierlich entfernt werden. 

7. Verfahren nach Anspruch 5 oder 6, worin als Wasser, das fiir die Auflosung in der genannten Stufe (2) verwendet 
wird, das Waschwasser des in der genannten Stufe (8) verwendeten Adsorbers und/oder das durch Abkuhlen des 
Wasserdampfes in der genannten Stufe (7) erhaltene Kondensat verwendet wird (werden). 25 

8. Verfahren nach Anspruch 1, worin zwischen den genannten Stufen (1) und (2) die genannte Zcrsctzungsrcakti- 
ons- Aufschlammung durch eine Auslass-Offnung gefuhrt wird, sodass das genannte Ethylenglycol teilweise daran 
gehindert wird, in die genannte Stufe (2) uberfuhrt zu werden. 

9. Verfahren nach Anspruch 8, worin die genannte Auslass-Einrichtung einen kegelformigen Zylinder und eine 
Forderschnecke, die in dem Zylinder angeordnet ist, umfasst. 30 

10. Verfahren nach Anspruch 1, worin in der genannten Stufe ( 1) ein Zersetzungsreaktor vom horizontalen Typ ver- 
wendet wird, der umfasst einen Zylinder, der einen Korperabschnitt und einen mit dem vorderen Endabschnitt des 
genannten Korperabschnitts verbundenen kegelformigen (konischen) Abschnitt aufweist; und eine Forderschnecke, 
die in dem Zylinder angeordnet ist und die einen kegelformigen (konischen) Abschnitt aufweist, der dem kegelfor- 
migen (konischen) Abschnitt des Zylinders entspricht, und dass die genannten pulverisierten Produkte aus ver- 35 
brauchtem Polyethylentherephthalat, Ethylenglycol und Alkali in den genannten Zersetzungsreaktor eingefuhrt 
werden, in dem sie, hauptsachlich in dem genannten Korperabschnitt, der Zersetzungsreaktion unterworfen werden, 
sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen, und dass die resultierende Zerselzungs- 
reaktions- Aufschlammung aus dem genannten kegelformigen (konischen) Abschnitt des genannten Zylinders ex- 
trudiert wird. 40 

11. Verfahren nach Anspruch 1, worin zur Durchfiihrung der Neutralisation in der Stufe (3) die Losung des Te- 
rephthalsauresalzes in eine Neutralisationskammer eingefuhrt wird, in der die Losung mit Saure bespruht wird und 
der Saurcbcspruhungspunkt mit dem Ablauf der Zcit pcriphcr verschoben wird. 

12. Verfahren nach Anspruch 1 oder 11, worin zur Durchfiihrung der Neutralisation der Stufe (3) Ultraschall- 
schwingungen an eine Neutralisationskammer angelegt werden. 45 

13. Verfahren nach Anspruch 1, worin zur Durchfuhrung des Trocknens in der Stufe (5) ein indirektes Erhitzen 
durchgefuhrt wird, indem man ein Heizmedium durch einen Mantel und/oder eine Ruhrschaufel-Einrichtung unter 
vermindertem Druck im Innern eines Behalters fur das genannte Trocknen stromen laBt. 

14. Verfahren nach Anspruch 1, worin zur Durchfuhrung der Stufe (4) die Aufschlammung der Terephthalsaure- 
Kristalle der genannten Fest-Riissig-Trennung unterworfen wird, sodass die genannten Terephthalsaure-Kristalle 50 
erhalten werden, und beim Waschen der genannten Terephthalsaure-KristaUe die genannte Aufschlammung der Te- 
rephthalsaure-Kristalle einem laufenden Filtertuch zugefuhrt wird; das genannte Filtertuch in eine Vielzahl von Fil- 
trier- und Waschzonen entlang der Laufrichtung des genannten Filtertuches unterteilt wird; in eine Filtrier- und 
Waschzone Waschwasser eingespruht wird und die genannte Aufschlammung durch Vakuumabsaugen flltriert wird, 
sodass unter dieser Filtrier- und Waschzone ein Filtrat erhalten wird; und das genannte Filtrat als Waschwasser in ei- 55 
ner anderen Filtrier- und Waschzone verwendet wird, die auf der stromaufwarts gelegenen Seite der genannten ei- 
nen Filtrier- und Waschzone angeordnet ist, sodass ein Waschen vom Gegenstrom-iyp durchgefuhrt wird. 

15. Verfahren zur Riickgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethy- 
lenterephthalat, wobei das Verfahren die folgenden Stufen umfasst: 

(1) cine Zcrsctzungsreaktionsstufc, in der die pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylcntereph- 60 
thalat in Ethylenglycol kontinuierlich einer Zersetzungs-Reaktion in Gegenwart von Alkali unterworfen wer- 
den, das in aquimolarer Menge oder in einem molaren Uberschuss, bezogen auf das Polyethylenterephthalat, 
vorliegt, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen; 

(2) eine Fest-Russig-Trennstufe, in der das genannte Ethylenglycol von der Zersetzungsreaktions-Aufschlam- 
mung des genannten Terephthalsauresalzes und von Ethylenglycol abgetrennt wird; 65 

(3) eine Auflosungsstufe, in der das genannte Terephthalsauresalz, das durch Abtrennung des genannten Ethy- 
lenglycols von der genannten Aufschlammung erhalten worden ist, in Wasser gelost wird; 

(4) eine Neutralisations- und Kristallisationsstufe, in der die resultierende Losung des Terephthalsauresalzes 

0*2 
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mit Saure neutralisiert wird, sodass die Terephthalsaure kristallisiert werden kann; 

(5) eine Fest-Fliissig-Trennungs- und Waschstufe, in der die genannten Terephthalsaure-Kristalle von der ge- 
nannten Aufschlammung der Terephthalsaure-Kristalle abgetrennt werden und die genannten Terephthalsaure- 
Kristalle gewaschen werden; und 
5 (6) eine Trocknungs- und Pulverisierungsstufe, in der die genannten gewaschenen Terephthalsaure-Kristalle 

getrocknet und pulverisiert werden. 
16. Vcrfahren nach Anspruch 15, worin in der genannten Stufc (1) die genanntc Zcrsctzungsrcaktion in cincm 
Ruhrbehalter vom vertikalen Typ durchgefuhrt wird; die genannte Zersetzungsreaktions-Aufschlammung aus Te- 
rephthalsauresalz und Ethylenglycol dann, wenn das Verfahren von der genannten Stufe (1) zu der genannten Stufe 
io (2) fortschreitet, durch eine Austrags-Einrichtung vom vertikalen typ gefuhrt wird, die einen kegelformigen Zy Un- 

der und eine in dem genannten Zylinder angeordnete Forderschnecke umfasst, sodass das genannte Ethylenglycol 
teilweise daran gehindert werden kann, in die genannte Stufe (2) uberfuhrt zu werden; und das genannte Ethylen- 
glycol aus der Seite des genannten Zylinders mit dem groBeren Durchmesser in den genannten Ruhrbehalter zu- 
ruckgefuhrt wird. 

L5 17. Verfahren zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethy- 

lenterephthalat, wobei das Verfahren umfasst eine Zersetzungsreaktionsstufe, in der die genannten pulverisierten 
Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat in einem Losungsmittel einer Zersetzungsreaktion unterworfen 
werden in Gegenwart von Alkali, das in aquimolarer Menge oder in einem molaren Uberschuss, bezogen auf das 
Polyethylenterephthalat, vorliegt, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhallen werden konnen zur 

20 Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus dem resultierenden Terephthalsauresalz, und die genannte Zersetzungsre- 

aktionsstufe aus zwei oder mehr als zwei Stufen, d. h. aus mehreren Stufen, aufgebaut. ist. 

18. Verfahren nach Anspruch 17, worin die genannte Zersetzungsreaktionsstufe umfasst: 

eine Vorerhitzungsstufe, in der die genannten pulverisierten Produkte 5 min lang oder langer auf eine Temperatur in 
dem Bereich von 100°C bis zu der Temperatur, bei der die Zersetzungsreaktion der genannten pulverisierten Pro- 
25 dukte im wesentlichen noch nicht begonnen hat, vorerhitzt werden; und 

cine Zersetzungsrcaktions-Erhitzungsstufc, in der die genannten pulverisierten Produkte der Zersetzungsreaktion 
unterworfen werden bei einer Temperatur in dem Bereich von der Temperatur, bei der die Zersetzungsreaktion der 
genannten pulverisierten Produkte im wesentlichen beginnt, bis zum Siedepunkt des Losungsmittels. 

19. Verfahren nach Anspruch 18, worin als das genannte Losungsmittel Ethylenglycol verwendet werden kann und 
30 das genannte Vorerhitzen bei einer Temperatur von 100 bis 140°C durchgefuhrt wird, wahrend die genannte Zerset- 
zungsreaktion bei einer Temperatur von 130 bis 180°C durchgefuhrt wird. 

20. Verfahren nach Anspruch 18 oder 19, worin vor der genannten Vorerhitzungsstufe die Verunreinigungen, die je- 
weils ein niedrigeres spezifisches Gewicht als das genannte Losungsmittel haben, entfernt werden. 

21. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 20, worin als Zersetzungsreaktor, der fur eine Endstufe der genann- 
35 ten Zersetzungsreaktionsstufe verwendet wird, ein Zersetzungsreaktor vom horizontalen Typ verwendet wird, der 

umfasst einen Zylinder, der einen Korperabschnitt und einen mit einem vorderen Endabschnitt des genannten Kor- 
perabschnittes verbundenen kegelformigen Abschnitt aufweist, und eine Forderschnecke, die in dem genannten Zy- 
linder angeordnet ist und die einen kegelformigen Abschnitt aufweist, der dem genannten kegelformigen Abschnitt 
des Zylinders entspricht; und die genannten pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat, das 
40 Losungsmittel und das Alkali in den genannten Zersetzungsreaktor vom horizontalen Typ eingefuhrt werden, in 

dem sie, hauptsachlich in dem genannten Korperabschnitt, einer Zersetzungsreaktion unterworfen werden, sodass 
ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen, und die resultierende Zersetzungsreaktions- 
Aufschlammung aus dem genannten kegelformigen Abschnitt extrudiert wird. 

22. Verfahren nach Anspruch 1 8, worin als das genannte Alkali Natriumcarbonat verwendet wird und das Massen- 
45 verhaltnis zwischen den genannten pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat und dem 

genannten Ethylenglycol auf 1 : 0,8 bis 1,2 beim Vorerhitzen und auf 1 : 2,0 bis 2,5 bei dem Zersetzungs-Erhitzen 
festgelegt wird. 

23. Verfahren zur Abtrennung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenter- 
ephthalat, wobei das Verfahren umfasst: 

50 ein Zersetzungsreaktions-Erhitzen, das mit den genannten pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylen- 

terephthalat in einem Losungsmittel in Gegenwart eines Alkali durchgefuhrt wird, das in aquimolarer Menge oder 
in molarem Uberschuss, bezogen auf das Polyethylenterephthalat, vorliegt, sodass ein Terephthalsauresalz und 
Ethylenglycol erhalten werden konnen, zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus dem resultierenden Terepht- 
halsauresalz; und 

55 vor Durchfuhrung der genannten Zersetzungsreaktion die genannten pulverisierten Produkte einem thermischen 

Abbau unterworfen werden. 

24. Verfahren nach Anspruch 23, worin der genannte thermische Abbau bei einer Temperatur von 290 bis 330°C 
5 min lang oder langer durchgefuhrt wird. 

25. Verfahren nach Anspruch 23 oder 24, worin der genannte thermische Abbau mit einem Schneckenextruder 
60 durchgefuhrt wird. 

26. Verfahren nach einem der Anspriiche 23 bis 25, worin die durch die genannten pulverisierten Produkte, die dem 
genannten thermischen Abbau unterworfen worden sind, gebildete Warme zum Zersetzungsreaktions-Erhitzen im 
Kreislauf zuruckgefuhrt wird. 

27. Verfahren zur Abtrennung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenter- 
65 ephthalat, wobei das Verfahren umfasst: 

einen thermischen Crackungsprozess, in dem die genannten pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylen- 
terephthalat einer thermischen Crackung unterworfen werden in Gegenwart eines Losungsmittels und von Alkali, 
sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen; und 
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einen Entfernungsprozess, in dem das genannte Losungsmittel aus der thermischen Crackungs-Aufschlammung 
entfernt wird zur Ruckgewinnung der Terephthalsaure aus dem resultierenden Terephthalsauresalz durch Verdamp- 
fen des genannten Losungsmittels unter Atmospharendruck oder unter vermindertem Druck aus der genannten ther- 
mischen Crackungs-Aufschlammung. 

28. Verfahren zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethy- 5 
lenterephthalat, wobei das Verfahren umfasst: 

cincn thermischen Crackungsprozcss, in dem die genannten pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylcn- 
terephthalat einer thermischen Crackung unterworfen werden in Gegenwart eines Losungsmittels und von Alkali, 
sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen; und 

einen Entfernungsprozess, in dem das Losungsmittel aus der thermischen Crackungs-Aufschlammung entfernt wird to 
zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus dem resultierenden Terephthalsauresalz durch Auflosung des genann- 
ten festen Terephthalsauresalzes in Wasser, durch Verdampfen des genannten Losungsmittels unter Atmospharen- 
druck oder unter vermindertem Druck aus der genannten thermischen Crackungs-Aufschlammung, bis die Menge 
des in dem festen Terephthalsauresalz enthaltenen Losungsmittels auf 20 bis 30 Massen-% verringert worden ist. 

29. System zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylen- 15 
terephthalat, wobei das System umfasst: 

eine Zersetzungsreaktionskammer vom horizontalen Typ; eine Riihreinrichtung zum Ruhren von Losungsmittel, 
Alkali und der genannten pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat, die in die genannte 
Zersetzungsreaktionskammer eingefuhrt werden; eine Heizeinrichtung zum Erhilzen derselben; eine Vakuumkam- 
mer, die mit dem oberen Abschnitt der genannten Zersetzungsreaktionskammer in Verbindung steht; und eine Eva- 20 
kuierangs-Einrichtung, die mit der genannten Vakuumkammer in Verbindung steht, und wobei das genannte Lo- 
sungsmittel, das in der genannten Zersetzungsreaktionskammer enthaiten ist, durch die genannte Vakuumkammer 
entfernt wird und das feste Terephthalsauresalz, das aus der genannten Zersetzungsreaktionskammer erhalten wird, 
zur Ruckgewinnung der genannten Terephthalsaure verwendet wird. 

30. System zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylen- 25 
terephthalat nach Anspruch 29, worin als das genannte Alkali ein Carbonat verwendet wird und die genannte Zer- 
setzungsreaktionskammer so aufgebaut ist, dass sie durch das gebildete Kohlendioxid innen abgedichtet ist. 

31. System zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylen- 
terephthalat, wobei das genannte System umfasst: 

einen Zersetzungsreaktor, in dem die genannten pulverisierten Produkte aus verbrauchtem Polyethylenterephthalat 30 
einer thermischen Crackung unterworfen werden in Gegenwart eines Losungsmittels und von Alkali, sodass ein Te- 
rephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen; und 

einen Verdampfer, der eine Heizoberflache aufweist, die bei einer Temperatur gehalten wird, die gleich oder hoher 
ist als der Siedepunkt des oben genannten Losungsmittels, und eine Falleinrichtung aufweist, durch welche die ge- 
nannte thermische Crackungs-Aufschlammung nach unten fallt auf die genannte Heizoberflache; und 35 
das genannte Losungsmittel in dem genannten Verdampfer verdampft und riickgewonnen wird zur Ruckfuhrung in 
den genannten Zersetzungsreaktor. 

32. Verfahren zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethy- 
lenterephthalat, wobei das Verfahren umfasst: 

die Durchfuhrung einer thermischen Crackung mit den genannten pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Poly- 40 
ethylenterephthalat in Gegenwart von Alkali, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden 
konnen; 

die Entfcrnung des genannten Ethylcnglycols aus der thermischen Crackungs-Aufschlammung, sodass ein festes 
Terephthalsauresalz erhalten werden kann; 

die Auflosung des genannten festen Terephthalsauresalzes in Wasser, sodass eine Losung des Terephthalsauresalzes 45 
erhalten werden kann; 

die Neutralisation der genannten Losung des Terephthalsauresalzes durch Zugabe einer Saure, sodass die Terepht- 
halsaure kristallisiert werden kann; und 
die Ruckgewinnung der genannten Terephthalsaure und 

wobei die genannte Saure in mehreren Stufen zugegeben wird, wobei die Menge der zugegebenen Saure so festge- 50 
legt wird, dass der pH-Wert der Losung in der Schlussstufe auf 2 bis 4 eingestellt wird, und 

die aus der genannten Schlussstufe erhaltenen Terephthalsaure-Kristalle in die genannte vorhergehende Stufe zu- 
ruckgefuhrt werden, urn sie aufzulosen. 

33. Verfahren zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethy- 
lenterephthalat nach Anspruch 32, worin die zugegebene Sauremenge so festgelegt wird, dass die Terephthalsaure 55 
in einer vorhergehenden Stufe nicht kristallisiert. 

34. Verfahren zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethy- 
lenterephthalat, wobei das Verfahren umfasst: 

die Durchfuhrung einer thermischen Crackung mit den pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethylenter- 
ephthalat in Gegenwart eines Alkali, sodass ein Terephthalsauresalz und Ethylenglycol erhalten werden konnen; 60 
die Entfernung des genannten Ethylenglycols aus der thermischen Crackungs-Aufschlammung, sodass ein festes 
Terephthalsauresalz erhalten werden kann; 

die Auflosung des genannten festen Terephthalsauresalzes in Wasser, sodass eine Losung des Terephthalsauresalzes 
erhalten werden kann; 

die Neutralisation der genannten Losung des Terephthalsauresalzes durch Zugabe einer Saure, sodass Terephthal- 65 

saure kristallisiert werden kann; und 

die Ruckgewinnung der genannten Terephthalsaure und 

wobei die genannte Saure in mehreren Stufen zugegeben wird, wobei die zugegebene Sauremenge so festgelegt 
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wird, dass der pH-Wert der Losung in der Schlussstufe aut" 2 bis 4 eingestellt wird und 

die genannte T.xfcung in der genannten Schlusssr.ufe in einen Klassierer eingefuhrt wird zum Klassieren der genann- 
ten Losung und die klassierten feinen Terephthaisaure-Kristalle zusammen mit der Mutterlauge in die vorherge- 
hende Stufe zuruckgefuhrt werden. 
5 35. Verfahren zur Ruckgewinnung von Terephthalsaure aus pulverisierten Produkten aus verbrauchtem Polyethy- 

ienterephthalat nach einem der Anspruche 32 bis 34, worin die Losung, welche die genannten Terephthaisaure-Kri- 
stalle cnthalt, eincr Fest-Flussig-Trcnnung unterworfcn wird, sodass die rcsultiercnden Terephthaisaure-Kristalle in 
die genannte vorhergehende Stufe zuruckgefuhrt werden, in der sie wieder aufgelost werden. 

10 Hierzu 19 Seite(n) Zeichnungen 
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